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RESUMO

Estudamos efeitos Opticos néo-lineares em vapores alcalinos, quando niveis de
Rydberg estéo envolvidos como estados intermediérios, quase ressonantes, em processos
como: mistura de quatro ondas (MQO), absorcéo de dois fotons, geracdo de soma (SF) e
diferenca de frequéncia (DF).

Analisamos um processo de MQO, com transi¢fes de dois fétons envolvendo niveis
de Rydberg do atomo de rubidio, e observamos franjas de interferéncia no sinal ndo linear.
Neste estudo, mostramos que é possivel ter um controle coerente sobre os multiplos
caminhos quanticos acessivels ao sistema atémico, explorando a dependéncia do sinal néo
linear com a polarizagdo dos feixes incidentes. Medimos a visibilidade das franjas
observadas e obtivemos valores de 100% para o contraste da interferéncia, na ressonancia
de dois fétons com um nivel de Rydberg. Os resultados experimentais apresentam um bom
acordo com célculos tedricos, baseados no formalismo da matriz densidade aplicado a um
sistema atbmico de quatro nivels.

A distribuicdo de populacdo para um domo de quatro niveis foi calculada no regime
estacion&rio, resolvendo as equagdes da matriz densidade em ordens superiores nos campos
incidentes. Mostramos que uma interferéncia entre os caminhos quanticos de excitagdo de
um estado atdmico pode levar a0 cancelamento ou ao aumento da populacdo desse nivel,
dependendo das polarizactes dos lasers incidentes. Estudamos também efeitos transientes,
resolvendo a equacdo de Schrédinger dependente do tempo para um sistema de trés niveis
na configuragdo V, e previmos a ocorréncia de oscilagcbes de Rabi de dois fotons, e
batimentos quanticos nas popul agcdes do sistema atémico.

Finalmente, medimos pela primeira vez a geracdo da DF em uma amostra de rubidio
em ata densidade, através de um processo proibido por dipolo elétrico, envolvendo niveis
de Rydberg. Utilizando o modelo do campo elétrico estético, induzido por fotoionizagdo,
como um mecanismo de quebra de simetria, desenvolvemos calculos tedricos que
permitiram prever a forma espacial do sinal ndo linear gerado, e comparar com 0S
resultados existentes na literatura para a geragdo de segundo harménico em vapores

atébmicos.



ABSTRACT

In this thesis we study nonlinear optical effects in akali vapors, in which Rydberg
levels play the role of near resonant intermediate levels, focusing our attention in processes
such as: four wave mixing (FWM), two photon absorption, sum frequency generation (SF)
and difference frequency generation (DF).

We analyze a FWM process with two-photon transitions involving Rydberg levels
of rubidium atoms, in which we have observed interference fringes in the nonlinear signal.
We show that it's possible to have a coherent control over the quantum pathways of the
atomic system, through the dependence of the nonlinear signal with the polarization of the
incident beams. We measure the visibility of the interference fringes, with 100% contrast in
the two-photon resonance with a Rydberg level. The experimental results are in good
agreement with the theoretical calculations, based on the density matrix formalism applied
to afour-level system.

The population distribution of a four-level atom was calculated in the stationary
regime, by solving the density matrix equations in high orders in the incident fields. We
show that an interference between the quantum pathways causes the cancellation or
enhancement of the population of an atomic state, depending on the polarizations of the
incident beams. We aso studied transient effects, solving the time dependent Schrodinger
equation for a three-level system in the V configuration, and we have predicted the
occurrence of two-photon Rabi oscillations, and quantum beats in the populations of the
atomic system.

Finally, we have measured, for the first time, the difference frequency generation
(DF) in a dense sample of rubidium atoms, through a forbidden process in the electric
dipole approximation, involving Rydberg levels. Using a dc electric field model, induced
by photoionization, as the dominant mechanism of symmetry breaking, we developed
theoretical calculations which allowed us to obtain the spatial profile of the generated
nonlinear signa and to compare them with existing results for the second harmonic

generation in atomic vapors.



AGRADECIMENTOS

Primeiramente agradego a professora Sandra Sampaio Vianna, pela escolha do tema
datese, por sua atengdo e encaminhamento seguro do andamento dos trabal hos.

Sou grato ao professor José Wellington Tabosa pelas discussies sobre a tese.
Agradeco aos professores Paulo Nussenzveig, do Ingtituto de Fisica da USP, e Antonio
Zelaquett Khoury, do Instituto de Fisica da UFF, pelas contribui¢cdes na parte experimental
deste trabalho. Quero agradecer também aos demais professores do grupo de Optica: Cid de
Araljo, Rios Leite, Anderson Gomes e Lucio Acioli, pelos varios conhecimentos
adquiridos nos semindrios de grupo, e pelo empréstimo dos equi pamentos.

N&0 posso esguecer de mencionar a minha gratiddo aos meus amigos Alberto
Einstein, George Cardoso e aos colegas do grupo de Optica, pela amizade e
companheirismo com que convivemos ao longo dos anos.

Agradeco aos funcion&rios da oficina mecanica, dos laboratorios de quimica e
optica do departamento de Fisica da UFPE, pelos varios servigos prestados, sem os quais
seria impossivel a redizacdo deste trabalho. Agradeco em especial as secretérias do
departamento: Linet de Sa Santos e Ana Maria Caldeira. Ao seu Ivo do setor de copias,
bem como a Joana e dona Ana da biblioteca, 0 meu muito obrigado.

Finalmente, agradeco ao Conselho Naciona de Desenvolvimento Cientifico e
Tecnologico (CNPq) e ao PRONEX pelo apoio financeiro, os quais permitiram a realizacéo
deste trabal ho.



Vi

INDICE

Resumo/Abstract ii/iv
Agradecimentos v
Capitulo 1 — Introducédo Geral 1
Capitulo 2 — Controle coerente da Mistura de Quatro Ondas envolvendo 6

niveis de Rydberg

P2 e 1 oo [F o= o TSRS 6
2.2 — ReSUItA00S EXPENTMENLAIS.......ccueieeieeeeeseee s erie st e s rae e te e e reeeesne e eesseenseenaenrean 7
2.2.1 — Dependéncia do sinal gerado com a polarizagdo dos campos incidentes.................. 20
2R Tl Voo L= To (o g oo NP 24
2.4 — Comparag0es entre teoria € EXPErIMENTO.........coererererererese e see s saeseens 38
2.5 — CONCIUSDES......cveeueenieiesiesie sttt sttt sttt teste s bt e sb et e s b e st e seese e e e e e s e neentenbeneennas 46

Capitulo 3— Efeitos Opticos coerentes sobre as populacdes de um sistema atbmico 47

TN R 1 010 18 0= o ISP P PP 47
3.2 — EfeitoS COErentes EStaCi ONAIIOS. ... ....eiverierierriririeeesie ettt se e e b e e 49
3.2.1 — Sistema de quatro NIVEIS @DEIO..........coueirieereriece e 52
3.2.1.1 — Grau de polarizac8o do SiStema atOmIiCO.........ccceevuereerreeieceeie e 62
3.2.2 — Sistema de quatro NIVES FEChAJO. ..o 65
3.3 — Efeitos transSieNnteS COBIENLES..........cccuiiuerieiieeie ettt s se e e ne e 69
3.4 — Andlogo cléssico das oscilacfes de Rabi no sistema atdmico...........cceeeeverererrereenen. 87

3.0 — CONCIUSDES......eeeeeeeeeeeeeeeeeee ettt ettt et e e e e et ettt e ee e e e e e e e e e e et e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e eeeeaaees 91



Vii

Capitulo 4 — Geracdo da diferenca de freqiéncia em um meio centro-simétrico 92
I R (0o L1 o= o TS 92
4.2 — ReSUItA00S EXPEITMENTAIS. ......coueeeeeeieeieieeie et sb e e e 94
4.3 — MOUEI0 LEONICO. .. .cueeueeeneeiereeeeie ettt b e n e nbesr e ene e 101
4.3.1 — Estimativa do campo elétrico estatico iNdUZIAO..........ccoereereierereereeese e 110
4.4 — Comparacao entre as formas espaciais da diferenca de fregiiéncia e do

SEQUNAO NAIMMONICO ...ttt bbb b bbb saesn e bbb e 112
4.4.1 — Campos de excitagado paralelos na diferenca de freqUuéncia.........cceeveeeeereresienennns 113
4.4.2 — Campos de excitagdo ortogonais na diferenca de freqUiéncia..........c.ccoceverereeennene 118
4.4.3 — Geracao de segundo harmONICO........c.oveerieieireres e 122
4.5 — Formas espaciais da diferenca de freqUiéncia paraalinha 6Ps/o........c.cccvevveeceecvenenee. 127
4.6 — CONCIUSDES.......coeeeetetiite sttt r bbbt bbbt e e s et e s e nnesne b e e ens 130
Capitulo 5 — Conclusdes finais 132
AAPBINTICES. ...ttt bbbt bbbt a ettt e bbb bR R b aenne e e e 135

Referéncias DibliOgrafiCas.........couviiriririerese e e 142



CAPITULO 1 - INTRODUGCAO GERAL

A Optica ndo linear sofreu um enorme avango nas Ultimas décadas, desde a invencéo
do laser. Processos ndo lineares de absorcéo de dois fotons (TPA) foram observados pela
primeira vez em 1961 [1]. Desde entdo muitas pesquisas foram desenvolvidas, resultando
em novas tecnologias baseadas em efeitos induzidos por TPA, como: limitadores dpticos
[2], microscopia confocal [3], diagnésticos e imagens de sistemas biolédgicos [4],
microfabricacdo tridimensional [5], armazenamento de dados Opticos de alta densidade [6].

Em gerdl, os efeitos ndo lineares manifestam-se nos materiais, em decorréncia da
interacdo de aomos ou moléculas com feixes de laser de ata poténcia. A polarizacéo
macroscopica induzida na amostra pode ser expandida em poténcias do campo

eletromagnético incidente [7]:

P:eo(c(l) E+c@:EE+c®; EEE+...) , (1.2)

onde os ¢ (" representam os tensores suscetibilidade elétrica de ordem n, enquanto o campo
elétrico, paratrés frequéncias incidentes, pode ser escrito como:
a| e @tyep|ilk, z-w t)]+cc ] , (12)

L g1
E(Z!t)_a_
=12

onde k; =Kk, ", sfo os vetores de onda dos campos copropagantes ao longo da diregdo
longitudinal z do meio atdmico, U, define o vetor de polarizagdo e e(zt) sdo as

amplitudes lentas desses campos el étricos.

Em meios materiais centro-simétricos, duas diregdes opostas sdo completamente
equivalentes, de tal forma que a polarizagdo macroscopica induzida € invariante por
inversdo espacial: P(r") =—P(-T), 0 que leva ao cancelamento de todas as susceptibilidades
ndo-lineares pares [8,9], sendo o termo de terceira ordem o mais importante para um vapor

atdmico, uma vez que representa a contribuicdo ndo nula de mais baixa ordem. Como

excecoes, podemos ter processos ndo lineares como geracdo de segundo harmonico (SH) e
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mistura de trés ondas devidos & c?, e permitidos por dipolo em meios isotrépicos como

liquidos quirais [10,11], devido a quebra de simetria fundamental de inversdo, gerada pelo

fato de que paraum par de moléculas quirais, uma € a reflexa@o especular da outra.

Para meios interagindo com um Unico campo de luz de fregiéncia w, c® é

responsavel pela geracdo de terceiro harménico (THG), que corresponde a um campo ha
freqiéncia 3w. Em geral temos que, para um meio interagindo com trés feixes de laser de
frequéncias diferentes, c® é responsavel pela conversio de novas freqiéncias:
Wim=lwi+mw; + nws,ondel, m,n=0,+ 1, + 2 e+ 3. Este fato € (til para estender a
regido de emissdo laser em toda a faixa Optica, desde o ultravioleta até o infravermelho [7].
Dois processos ndo lineares de conversdo de freqiéncia se destacam: a geragcdo de soma de
freqgiéncia (SF) e a diferenca de fregtiéncia (DF). Na Ref. [12] é discutido o controle do
modo espaciad da radiagdo gerada na DF em cristais de LiNbOs, 0 que permite gerar
experimentalmente feixes ocos ou com outros perfis espaciais, devido ao band gap fotonico
induzido pelas nanoestruturas gravadas no cristal ndo linear.

Um dos primeiros efeitos de interferéncia quantica em um processo néo linear foi
observado em vapor de sodio [13], onde foi verificado um aumento na secdo de choque de
absorcdo de dois fotons, devido as transigBes ressonantes com os estados intermediarios
3Py e 3P3,, ocorrendo uma interferéncia destrutiva entre caminhos quanticos envolvendo
essas linhas.

Nas Ultimas décadas, 0 estudo da interferéncia entre diferentes caminhos que
competem entre si tornou-se uma area de pesquisa bastante ativa. Na Ref. [14] Jackson e
Wynne obtiveram o cancelamento da ionizacdo multifotbnica, através de efeitos de
interferéncia entre um processo de trés fotons de um laser e 0 seu terceiro harménico, que
levam ao estado comum, 6S, do aomo de xenbnio. Na Ref. [15], a supressdo da ionizacao
multifotonica foi verificada, devido a uma competicdo entre o decaimento espontaneo e a
mistura de quatro ondas (MQO). Boyd e colaboradores [16] observaram a competicéo entre
a amplificacdo da emissdo espontanea (ASE) e a MQO em sodio, ocorrendo uma supressao
da ASE, devido a uma interferéncia destrutiva entre dois caminhos acessiveis a0 sistema,
pela presenca do campo gerado na MQO. Na Ref. [17], a supressdo da emissao Hyper -
Raman eletronica foi medida, em decorréncia da interferéncia envolvendo um sinal de
MQO. Chapple e colaboradores [18] observaram um efeito de interferéncia quantica no

processo de mistura de quatro ondas, envolvendo estados do continuo em vapor de sodio.
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Mais recentemente, Xia e colaboradores [19] observaram, pela primeira vez, o
cancelamento da emisséo espontanea em dimeros de sodio, através de uma interferéncia
quéantica entre dois caminhos indistinguiveis. Na Ref. [20] um efeito de interferéncia
guantica na ionizacdo multifotdnica foi detectado em &omos de rubidio, quando um
ndmero impar de fétons esté envolvido no processo.

Interessantes aplicacdes dos efeitos de interferéncia quantica em sistemas atébmicos
e moleculares foram dadas nos Ultimos anos, como: controle coerente de reaces quimicas
[21,22], transparéncia induzida por laser (EIT de "Electromagnetically Induced
Transparency") [23-25], laser sem inversdo de populacdo [26], aumento do indice de
refracdo atbmico [27], aumento da geracdo de segundo harmoénico [28], dentre outros.
Sobre a EIT, por exemplo, foram publicados resultados sobre experimentos de luz lenta
[29-31] e luz congelada [32-34], onde € possivel transferir algumas caracteristicas de um
laser para os atomos envolvidos no processo ndo linear, podendo-se recuperar a informacéo
armazenada em um tempo posterior aplicando-se outro feixe de laser, enquanto durar a
coeréncia induzida no meio atémico.

Estudamos nesta tese efeitos Opticos ndo lineares em vapores atbmicos, em que
estados de Rydberg participam de processos como: mistura de quatro ondas, absorcéo de
dois fotons, geracdo de soma e diferenca de freqUiéncia. Apresentamos resultados
experimentais e tedricos, sendo que os célculos semicléssicos desenvolvidos utilizaram o
formalismo da matriz densidade, a equagdo de Schrddinger dependente do tempo, ou a
teoria geral das suscetibilidades ndo lineares, com o objetivo de entendermos as medidas
realizadas em vapor de rubidio. Uma vez que analisamos processos ndo lineares em atomos
alcainos, envolvendo absor¢édo de dois fotons de lasers de corante no visivel, ou de um
foton no ultravioleta de um laser de corante dobrado, naturalmente teremos niveis de
Rydberg quase ressonantes, contribuindo como estados intermediarios para 0s processos
ndo lineares analisados. Esses estados atdmicos sdo Utei's nos efeitos ndo lineares estudados,
em decorréncia do grande overlap entre suas fungdes de onda, o que leva a elevados
momentos de dipolo entre estados atémicos vizinhos.

As pesguisas desenvolvidas foram motivadas inicialmente pela necessidade de
estendermos nossos resultados anteriores [35,36], sobre efeitos de interferéncia no sinal de
MQO, onde o aspecto cléssico e quantico da natureza da interferéncia observada ndo estava
bem esclarecido. Nestes trabahos, identificamos um efeito de interferéncia sobre o estado

6P3, do rubidio, devido a uma superposicdo coerente de dois caminhos quanticos



4
indistinguivels, envolvendo estados de Rydberg vizinhos, quase ressonantes por absor¢ao
de dois fétons de um laser de corante. Utilizando dois feixes de laser linearmente
polarizados, com polarizacbes paradelas ou ortogonais entre si, observamos uma
interferéncia destrutiva ou construtiva, respectivamente, no sina de MQO analisado.
Entretanto, usando um dos feixes com polarizagéo circular, o responsével pela absor¢do de
dois fotons, destruimos o efeito de interferéncia, bloqueando um dos caminhos quanticos de
excitagao, na transi¢ao entre estados com mesmo momento angular: 5S ® 18S. O processo
ndo linear escolhido para a observacéo da interferéncia, a MQO, ndo permitiu no entanto
determinarmos a natureza classica ou quantica da interferéncia observada, uma vez que
duas polarizagbes macroscopicas eram geradas simultaneamente no sistema, ocorrendo um
batimento de polarizacdo cléssico.

No capitulo 2, apresentamos resultados conjuntos de experimento e teoria sobre o
controle coerente dos caminhos quanticos acessiveis a um sistema atdbmico, para um
processo de mistura de quatro ondas em que observamos franjas de interferéncia nas
ressonéncias de dois fétons com os niveis de Rydberg. A contribuicdo da interferéncia
quéantica para o processo de MQO analisado foi controlada através da dependéncia do sinal
ndo linear com as polarizacdes relativas dos campos incidentes. O aparato experimental €
descrito no inicio do capitulo, e em seguida os resultados experimentais sdo apresentados e
analisados, com base em um modelo tedrico desenvolvido a partir do formalismo da matriz
densidade e célculos dos coeficientes de Clebsch—Gordan das transicdes envolvendo
estados de Rydberg. Os resultados analiticos obtidos para o sinal de MQO concordam
muito bem com as medidas experimentais.

No capitulo 3, apresentamos resultados tedricos das distribuicdes de populacéo de
um sistema atémico, nos regimes estacionario e transiente. Inicialmente, calculamos a
populacéo estacion&ria de um dos estados de um sistema de quatro niveis aberto, na
presenca de dois campos incidentes. ldentificamos efeitos de interferéncia sobre a
populacdo atdbmica analisada, 0s quais apresentam caracteristicas similares as observacdes
experimentais do capitulo 2, quanto a dependéncia com a polarizagdo dos campos de
excitagdo. Calculamos o grau de polarizagdo do sistema atdmico e estudamos o papel das
taxas de relaxacéo sobre o efeito de interferéncia, fazendo uma analogia com o experimento
da fenda dupla de Y oung. Em seguida, consideramos um sistema de quatro niveis fechado,

levando-se em conta o decaimento radioativo de um par de niveis mais excitados para a



5

populacdo atdmica de um estado menos excitado. O acoplamento atdmico com 0s modos
do vécuo foi levado em conta, de forma fenomenoldgica. Os calculos realizados previram o
cancelamento da emissdo espontanea dos estados mais excitados do sistema, em uma
condicdo especifica para 0 campo responsavel pelas transicdes por dois fétons,
concordando com experimento recente da literatura [19]. Calculamos analiticamente as
populagdes atdbmicas de um sistema de trés niveis na configuracdo V, no regime transiente e
na presenca de um feixe forte de excitagcdo, o qual induz transi¢tes por dois fotons para um
par de estados excitados. Resolvemos a equacdo de Schrodinger dependente do tempo e
identificamos oscilagbes de Rabi de dois fétons nas populagbes do sistema atémico
estudado.

No capitulo 4, analisamos a geracdo da diferenca de freqiiéncia, envolvendo niveis
de Rydberg de um &omo alcalino, em um processo ndo linear proibido por dipolo el étrico.
Inicialmente apresentamos 0s resultados experimentais para os processos da DF e SH em
um vapor denso de rubidio. Em seguida, desenvolvemos célculos tedricos para explicar as
medidas experimentais da DF, baseados em um modelo de quebra de simetria dos orbitais
atémicos, devido a criagdo de um campo elétrico estatico no vapor acalino em decorréncia
da fotoionizacdo. Prevemos a forma espacial do sina gerado e estimamos a magnitude do
campo elétrico dc induzido, comparando as formas espaciais obtidas para as diferentes
linhas atbmicas do rubidio, nos processos de diferenca de freguéncia e segundo harmdnico.
As formas espaciais previstas para 0 segundo harménico foram comparadas com alguns
trabalhos da literatura.

Finalmente no capitulo 5, apresentamos nossas conclusdes gerais da tese. No
apéndice A, listamos os elementos de matriz de dipolo elétrico radiais do rubidio, os quais
foram calculados utilizando um programa numeérico, com corregdo dos defeitos quanticos
apropriados para os estados atémicos considerados. Calculamos a taxa total de emisséo dos
estados excitados de um sistema de quatro niveis no Apéndice B, a qua é util para
determinar a distribuicdo de populagdo, em ordem de perturbagdo mais baixa, para um
estado atbmico excitado. No apéndice C, discutimos a dgebra entre os vetores de
polarizagdo dos campos incidentes, para o processo de diferenca de freqiéncia em vapor

atdémico.
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CAPITULO 2 - CONTROLE COERENTE DA MISTURA DE
QUATRO ONDAS ENVOLVENDO NIVEIS DE RYDBERG

2.1— Introducao

O controle coerente das propriedades Opticas de meios atdmicos € possivel atraves
de efeitos de interferéncia que sdo induzidos ou sondados usando-se feixes de laser. Em
geral, os fendmenos de interferéncia sdo baseados em uma relacdo de fase induzida entre os
campos envolvidos nos diferentes caminhos que conectam os estados inicial e final. Essa
fase esta relacionada por sua vez com as amplitudes de probabilidade para cada caminho
guantico, as quais dependem das polarizacdes dos campos incidentes. A partir do trabalho
de Bjorkholm e Liao [13], sobre a observagdo de interferéncia quantica na absor¢do de dois
fotons em sodio, uma vasta literatura sobre efeitos coerentes em sistemas atdmicos e
moleculares foi desenvolvida nas Ultimas trés décadas. Recentemente, Meshulach e
Silberberg [37] obtiveram um controle coerente em transicdes de dois fotons em césio,
usando pulsos de femtosegundos na transicdo atdOmica 6S ® 8S, sendo observado o
cancelamento do sinal de fluorescéncia em cascata, natransicdo 7P ® 6S.

Para sistemas atbmicos com dois ou mais niveis de energia, estes efeitos estéo
relacionados a observacdo de uma variedade de fendmenos em Oéptica ndo linear, e tém
levado a interessantes aplicagdes, como no caso do controle de reagdes quimicas usando
lasers [21-22]. Alguns estudos tém explorado a ndo linearidade do meio atébmico ou
molecular, para observar efeitos de interferéncia entre polarizagdes atdbmicas que podem ser
induzidas pel os novos campos produzidos no meio [17, 20, 38, 39], ou geradas pelos feixes
de lasers incidentes. Chapple e colaboradores [18] observaram pela primeira vez um efeito
de interferéncia quantica no processo de mistura de quatro ondas (MQO), envolvendo
estados do continuo em vapor de sddio. Neste trabal ho, ressonancias de dois fétons com os
estados 5S e 4D sdo produzidas conjuntamente, sendo a fase entre os caminhos quéanticos
controlada através da sintonizacéo das freguéncias dos lasers incidentes.

Mais recentemente, observamos uma interferéncia no sina de MQO em vapor de
rubidio, quando dois estados de Rydberg vizinhos desempenham o papel de dois caminhos

quéanticos indistinguiveis ao sistema fisico [35, 36]. Conforme discutimos no capitulo 1,
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analisamos o processo de mistura de quatro ondas, quando a soma das contribui¢des dos
estados de Rydberg leva ao surgimento de um efeito de interferéncia que se manifesta na
intensidade do sinal gerado para a linha atémica 6P3/, do rubidio.

Estendemos neste trabalho os resultados experimentais e tedricos apresentados em
[35, 36], investigando a dependéncia do sinal de MQO com a polarizagdo dos lasers
incidentes, usando aomos de rubidio como meio ndo linear. Como resultado novo,
observamos franjas de interferéncia sobre as proprias linhas atbmicas envolvendo estados
de Rydberg ndo muito elevados, com niimeros quanticos em torno de n @20.

De forma resumida, podemos entender o controle coerente neste sistema, como
resultado da existéncia de dois ou mais caminhos quanticos indistinguiveis que cooperam
para 0 processo ndo linear. Desde que os estados atémicos tém estruturas internas, devido a
pelo menos o momento angular orbital, existem multiplos caminhos quéanticos envolvendo
os diferentes m; e para cada passo do processo ndo linear. As amplitudes de probabilidade
para cada um desses caminhos dependem dos coeficientes de Clebsch-Gordan das
transicbes entre os subniveis atdmicos, os quais estdo diretamente relacionados as
polarizacbes dos lasers incidentes. Conseguentemente, podemos manipular quase que
livremente a contribuicdo da interferéncia para o processo de MQO analisado, através do
controle das polarizacOes relativas entre os feixes de laser incidentes.

Medimos o “contraste” das franjas de interferéncia observadas no sina de MQO, e
obtivemos méximos valores para 0 grau de polarizacéo ¢100%) para um dos estados de
Rydberg do rubidio. Os resultados experimentais foram explicados através de um modelo

tedrico baseado no formalismo da matriz densidade [40].

2.2 — Resultados Experimentais

As experiéncias foram conduzidas em uma célula de vapor, contendo isétopos de
rubidio €°Rb e 8’Rb) a uma pressio de 10°Torr nas condicdes ambientes. A célula, com
5 cm de comprimento e 3 cm de didmetro, foi aquecida a uma temperatura controlada por
um forno, podendo variar no intervalo entre 20°C - 230°C. A Fig. 2.1 ilustra o aparato

experimental basico utilizado.
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Figura 2.1 — Esquema experimental utilizado nas medidas de controle coerente na mistura de
quatro ondas. Polarizadores do tipo Glan-Thompson sdo representados por P (i = 1,2,3),
enquanto a fotomultiplicadora esté representada pelo simbolo FTM.

Nos experimentos foram utilizados dois feixes de lasers, com frequiéncias distintas.

Um dos feixes, de fregiiéncia w1, € produzido por um laser de corante pulsado, bombeado

pelo segundo harmdnico de um laser de Nd:YAG, com duragdo dos pulsos de 10 ns e taxa

de repeticdo de 5 Hz. A Fig. 2.2 mostra a montagem experimental do laser de corante

utilizado, na configuracdo usua de grade rasante (Littman), a qual é largamente empregada

em espectroscopia por produzir emissdo laser com reduzidas larguras de linha.

Usamos dois estagios para este laser, com duas células de corante, sendo a primeira

célula de quartzo preenchida com Rhodamina 610 B e servindo como oscilador laser,

engquanto a segunda célula continha Kiton Red 620 e foi usada como um amplificador, com

um ganho aproximado de 100% na intensidade do oscilador. Estimamos a largura de linha

do laser de corante, passando-o através de um etalon e medindo as franjas de transmisséo

do interferdbmetro com um fotodiodo. Variando o comprimento de onda | ; do laser de

corante com um motor de passos, mudamos a fase das multiplas componentes refletidas e

transmitidas pelo etalon e observamos as franjas da Fig. 2.3, a qual mostra a intensidade do

sina no fotodetector, em funcdo do nimero de amostragem do sistema de aquisicdo de

dados. Sabendo que o intervalo espectral entre duas franjas consecutivas do etalon é
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aproximadamente igual a 1.25 cmi*, obtemos uma largura plena a meia atura em torno de

d; » 0,5 cm’*, para uma distribuic&o espectral aproximadamente gaussiana.

Figura 2.2 — Laser de corante pulsado utilizado nas medidas, montado na configuracdo de
grade rasante. Dois estagios sdo usados, um oscilador e um amplificador.

O segundo feixe de laser usado nas medidas foi 0 modo fundamental do laser
Nd:YAG, de freqiéncia w» (I 2 = 1,064 mm) e com uma largura de linha em torno de
dn1,064 ) @1,4 cmt. Estalargura de linha foi estimada a partir do espectro da Fig. 2.4 para
0 segundo harménico em 532 nm, pois devido a conservacdo de energia na geracao do feixe
em 2w, temos que dnoesmm = CRdNssznm). A medida foi redizada com um duplo-
espectrébmetro e mostra uma distribuicdo espectral gaussiana, com largura de linha plena a
meia altura em torno de dngznm @1,0 cmit. Este feixe de laser no infravermelho sera
representado a partir daqui como o feixe IR e terd um vetor de polarizagdo linear mantido
fixo como referéncia ao longo das medidas.

Por convencao, escolhemos o eixo vertical do laboratorio como o eixo X, enquanto a

direcéo horizontal (eixo y) e 0 sentido de propagacdo dos campos incidentes (eixo 2)
estavam contidos no plano da mesa 6ptica do laboratério.
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Figura 2.3 — Franjas de transmisséo do etalon para o laser de corante, resultando em um perfil
espectral gaussiano, com largura plena a meia altura em torno de 0,5 cm™.
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Figura 2.4 — Espectro do segundo harmonico do laser Nd:YAG, em 532 nm, com largura
plena a meia altura em torno de 1,0 cm?, usado para bombear o laser de corante.
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A polarizagéo do feixe IR foi definida pelo polarizador P, (ver Fig.2.1), sendo
linear a0 longo do eixo x. Ja a polarizacdo do laser de corante foi linear, podendo ser
continuamente girada em relacdo a polarizacdo do feixe IR, usando-se o polarizador Py e
um duplo romboedro de Fresnel montado em suporte com grau de liberdade de rotacéo.
Finalmente, o polarizador P3 foi usado como um analisador na entrada do monocromador,
permitindo detectar sinais com polarizagdes alinhadas ou ortogonais ao feixe IR.

O comprimento de onda do laser de corante foi sintonizado em torno de 602nm,
correspondendo as transicoes de dois fotons do estado fundamental 5S do rubidio para
nivels de Rydberg que variam de 16S até 19S, e de 14D até 17D, conforme estd
esguematicamente representado na Fig. 2.5. As duas setas vermelhas verticais indicam o
processo de absor¢do de dois fotons do laser de corante, enquanto a seta cinza, descendente,
indica o processo de emissdo estimulada no modo do campo IR, mediada pela presenca
deste feixe de laser. Finadmente a seta ondulada em azul representa o sinal de mistura de
qguatro ondas, que sofrera sucessivos reforgos (enhancements) quando os nivels

intermediarios se tornarem ressonantes por um, dois ou mais fétons dos campos incidentes.

E (cm?)
195 (33.258.20 cm 1)
17D
— - 185 (33.194.44 cm )
16D .
\ 74,19 cm
— 175 (33.120,25 cm )
15D \
' e 6P3/2 (23.792,69 cm )
A [J 6P1/2 (23.715,19 cm-Y) $ 77,50 ¢t
----- - J
5P3/2 (12.816,56 cm 1) /f
— 0 = 55

Figura 2.5 — Alguns niveis de energia do rubidio [41], relevantes para 0 processo de mistura de
quatro ondas, envolvendo absorcdo de dois fétons do laser de corante.
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No esquema de niveis de energia da Fig. 2.5, ndo h& niveis intermediérios
ressonantes por um féton do laser de corante, sendo que consideramos como nivels virtuais
0s estados 5Ps» e 5Py, do rubidio, os quais estdo muito longe da ressonancia com o laser de
corante (W, —Wsp ~ 3.000 cm2).

Os dois feixes de laser, o de corante e do IR, foram focalizados por uma lente de
disténciafocal f ~ 30 cm no centro da célula para favorecer ao casamento de fase [42]. O
sina gerado na frequiéncia ws = 2w - We, em aproximadamente 420nm, foi analisado por
um monocromador e detectado por uma fotomultiplicadora. O processamento e etrénico do
snal foi feito por um integrador boxcar, um conversor anadgico-digitd e um
microcomputador. Os espectros foram obtidos medindo-se a intensidade do sinal gerado na
MQO em funcdo da freqiiéncia do laser de corante.

NaFig. 2.6, vemos o espectro da MQO, quando o comprimento de onda do laser de
corante foi variado continuamente em torno de 603,5 nm, usando-se um motor de passos de
precisdo. Podemos identificar varias linhas atémicas do rubidio, correspondendo as
transi¢cOes de dois fotons do estado fundamenta para nivels de Rydberg, variando desde o
estado 14D até 19S em uma regido espectral muito proxima do limiar de ionizagdo do
rubidio (Eion O 33.691cm?). A precisdo das medidas foi limitada pela largura de linha dos
lasers, 0 que ndo permitiu resolver a estrutura fina e hiperfina dos estados de Rydberg
sondados (na faixa de dezenas de MHz ou menos). Nessas medidas, a temperatura da célula
de rubidio foi mantida em 220°C, correspondendo a uma densidade atbmica de
N = 10" &omos/cnt. As polarizagdes dos feixes de laser foram lineares e paralelas entre si.
Para essa medida, ndo usamos o andlisador Ps; na entrada do monocromador. Podemos
notar que a série de estados de Rydberg capturada neste espectro apresenta diferentes
relacfes entre as linhas atbmicas, devido a presenca de nivels intermediarios ressonantes,
bem como as diferentes forgas de oscilador das transi¢coes.

Em particular, observamos dois conjuntos muito intensos de linhas que aparecem
saturando a escala vertical e envolvem os pares de estados 15D — 17S, e 16D —18S. Estas
linhas s8o mais intensas devido ao fato de que, para esses estados, além das ressonancias de
dois fétons com o laser de corante, 0 segundo laser no IR é quase ressonante com a
transicéo desses niveis para o nivel 6Py, (estados 15D e 17S), ou 6Ps» (estados 16D e 18S)
do &omo de rubidio.
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Figura 2.6 — Espectro do sinal de mistura de quatro ondas, mostrando os Vvarios niveis de
Rydberg do rubidio que podem ser acessados por transi¢des de dois fotons do laser de corante.

Observando as energias indicadas na Fig. 2.5, notamos que a separagcéo entre 0s
estados 18S e 17S é da ordem de 74,19cni?, enquanto a separacdo de energia entre 0s
estados 6P, e 6Py, é da ordem de 77,5cni?. Esta semel hancga de valores faz com que dois
conjuntos de linhas espectrais sgjam bastante parecidos, ocorrendo uma ressonancia de trés
fotons com o estado 6Ps/, entre as linhas 18S e 16D, e uma ressonancia com o estado 6Py,
entre as linhas 17S e 15D, conforme podemos observar na Fig. 2.6.

NaFig. 2.7, mostramos o resultado de uma medida tipica do sinal de MQO, em uma
faixa menor do espectro e para uma densidade de vapor de N = 10'* &omos/cnt, com
polarizacbes paralelas dos feixes incidentes. O sina de MQO é mostrado em funcéo da
dessintonia de dois fétons do laser de corante com o estado de Rydberg 16D,
D1 = 2wy - wigp. Os trés picos sdo facilmente identificaveis. Os dois picos laterais
representam as ressonancias de dois fétons com os estados de Rydberg 16D e 18S, sendo
por essa razéo que rotulamos esses picos com 0s nomes dos respectivos estados atémicos.
O pico menor no centro do espectro corresponde a uma transi¢cdo ressonante de trés fotons

do estado fundamental para o estado 6P5> do rubidio, de acordo com o inset dafigura.
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Sina de Mistura de Quatro Ondas (u. arb.)

Dessintonia D, (cm™)

Figura 2.7 — Espectro do sinal de mistura de quatro ondas, para algumas linhas do rubidio
acessadas por transic@es de dois fotons do laser de corante.

Para verificarmos que o sinal observado era devido a mistura de quatro ondas,
envolvendo dois fétons do laser de corante e um féton do laser IR, medimos a dependéncia
do sina em funcéo da intensidade dos lasers. Os maximos vaores de pico das intensidades
dos lasers incidentes foram: 1, = 10” W/cn? e I, = 10°-10° W/cn?, respectivamente, para o
laser de corante e IR, na posicdo de minima cintura dos feixes. Na Fig. 2.8 mostramos a
dependéncia do sinal de MQO com a intensidade do laser de corante, na qual observamos
uma dependéncia quadrética para as trés linhas: 16D, 18S e 6Ps,. As barras de erros
experimentais representam principalmente as flutuacbes na poténcia do laser de corante,
induzidas pela variagdo da poténcia do feixe de bombeamento em 532 nm. Na Fig. 2.9,
mostramos a variagdo do sinal de MQO em funcéo da intensidade do laser IR, para alinha
16D do rubidio. Embora o0s pontos experimentias apresentem grande dispersao, observamos
uma dependéncia aproximadamente linear (inclinagdo [0 1), o que era esperado, uma vez
gue somente observamos o sina de MQO quando ambos 0s campos estédo presentes, e
portanto, o feixe IR deve entrar em pelo menos primeira ordem no processo ndo linear. As

barras de erros so proporcionais neste caso as flutuacfes na poténcia do laser IR.
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Figura 2.8 — Dependéncia do sinal de mistura de quatro ondas com a intensidade do laser de
corante, mostrando comportamento quadratico de algumas linhas do rubidio.
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Figura 2.9 — Dependéncia do sinal de mistura de quatro ondas com a intensidade do laser IR,
mostrando comportamento aproximadamente linear da linha 16D do rubidio.
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Também investigamos a dependéncia do sinal de mistura de quatro ondas com a
densidade do vapor acalino, para algumas linhas do espectro. Uma vez que utilizamos uma
célula aguecida no interior de um forno, ndo pudemos trabalhar com temperaturas mais
elevadas do que 250°C, correspondendo a densidades de vapor de rubidio ndo muito
superiores a 10*° &omos/cnT. Em temperaturas mais elevadas, a ata densidade de vapor
alcaino ataca o Pyrex, prgjudicando a transmissdo de luz. Portanto, nos limitamos a
trabalhar em um regime de densidades atdmicas que ndo danificasse a transparéncia dptica
dacédula

Medimos o espectro de MQO em aproximadamente 230°C e encontramos uma
assimetria, conforme podemos notar na Fig. 2.10, proximo das linhas 16D e 6Ps». O
espectro foi medido em fungdo da dessintonia D; do laser de corante, ndo sendo mostrados
os valores de pico das linhas mais intensas, fora da escala vertical. As polarizacGes dos
feixes incidentes foram feitas agora ortogonais, para permitir uma melhor visuaizagdo do
pico 6Ps3», conforme veremos na proxima secdo. Observamos que na regido entre
0<D; <7cm?, osinal de fundo da mistura de quatro ondas sofreu um aumento, o que ndo

ocorre na outra metade do espectro, nas proximidades da linha 18S.
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Figura 2.10 — Espectro de mistura de quatro ondas a 230°C, para alta densidade atomica,
mostrando assimetria no espectro proximo das linhas 16D e 6P,,, do rubidio.
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Refizemos as medidas do sind de MQO, em sequéncia, para duas temperaturas
diferentes, mantendo o0s outros parametros experimentais fixos. Os resultados sdo
apresentados na Fig. 2.11, para T = 230°C (curva de cima) e 180°C (curva de baixo). Pode-
se observar que a assimetria do espectro esta mais nitida na condic¢éo de maior temperatura.
Para estas medidas, as polarizagdes dos campos incidentes foram ortogonais entre si, no
entanto, verificamos 0 mesmo comportamento assimétrico no espectro, a alta temperatura,

guando as polarizacbes dos feixes foram paralelas.

Sind de Mistura de Quatro Ondas (u. arb.)

Dessintonia D, (cm’)

Figura 2.11 — Espectros de mistura de quatro ondas de rubidio em diferentes temperaturas, a
230°C na curva de cima e 180°C na curva de baixo.

A explicagdo para a assimetria do espectro de MQO em alta temperatura deve-se
provavelmente a formacdo de dimeros de rubidio, embora a quantidade esperada de
moléculas de Rb, no interior da célula nas presentes condic¢les experimentais sgja peguena.
NaFig. 2.12 temos a porcentagem de moléculas X, em funcéo da temperatura [43], onde X
representa um metal alcalino (Li, Na, K, Rb, Cs). Para o rubidio em particular a 230°C, a
porcentagem de dimeros € em torno de 0,5% em relacéo ao vapor atdbmico, o que da uma

densidade molecular aproximada de 5x10'? moléculas/cn®.
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Figura 2.12 — Porcentagem de moléculas de metais alcalinos, em funcdo da temperatura. Para o
atomo de rubidio a 230°C, a porcentagem de dimeros Rb,é de 0,5%.

Para entender a assimetria observada no espectro de MQO devemos anadlisar as
bandas de energia de formagdo da molécula acaina. Os dimeros de metais alcalinos sdo
formados em altas densidades de vapor atbmico, quando 0s &omos aproximam seus
nucleos a curtas distancias, onde o potencial efetivo de interacdo favorece a formacdo da
molécula. Na Fig. 2.13 mostramos as curvas de potencia (cmi') de algumas bandas
moleculares do Rby [44], em funcdo da distancia internuclear r (em A). Em particular,
chamamos a atencéo para duas bandas moleculares relevantes, o estado fundamental Xlsg+,
o qual, alongas distancias, dissocia-se em dois &omos no estado fundamental (5°S+5°S); e
a banda molecular excitada D'P ,, que termina com um &omo excitado e com 0 outro no
estado fundamental (6°P+5%S), quando r é muito grande. Note-se que a banda excitada
D!P, da molécula de rubidio Rb, tem energia potencia na regido azul do espectro
(V O 24.000 cm™), podendo ter alguns de seus subniveis roto-vibracionais em torno da
faixa de freguéncia do estado atdbmico isolado 6Pz, do rubidio, em Egp = 23.792,69cm .
Em condicdes de alta densidade de vapor, afracdo de moléculas de Rb, presente no interior

da célula aguecida poderia entdo cooperar para a geracao do sinal de MQO.
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Figura 2.13 — Curvas de energia potencial da molécula Rb, em funcdo da separacdo
internuclear r(A) [44]. Duas bandas moleculares em particular sdo relevantes, o estado

fundamental X'S," (5°S+5°S) e a banda molecular excitada D'P, (6°P+5°S).

O comportamento das intensidades das linhas 16D, 6P3» e 18S do espectro de
mistura de quatro ondas em funcéo da temperatura, e portanto, em funcéo da densidade
atomicaN, foi estudado anteriormente [35], sendo esperado um comportamento quadrético
abaixo da regido de saturacdo, enquanto que para densidades da ordem de 5x10™cm®,
ocorre uma dependéncia linear do sinal com N. O resultado assimétrico observado no sinal
de fundo da MQO né&o foram completamente entendido, e por esta raz&o evitamos trabal har
em temperaturas onde 0s espectros apresentassem essa assimetria nas medidas
experimentais da proxima secdo. Na Ref. [45] os autores observaram uma forma de linha
assmétrica em um sinal de mistura de quatro ondas, envolvendo ressonancias hibridas na
misturade Nae Na em um forno heatpipe, o qual foi mantido emalta temperatura (540 °C)
e com densidade atémica elevada (9.4x10cm™). Neste trabalho foi verificada a emissio de
radiacdo coerente no ultravioleta, quando estados moleculares e atébmicos do sodio

participam conjuntamente do processo ndo linear de MQO.
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2.2.1 — Dependéncia do sinal gerado com a polarizacdo dos campos

incidentes

Nesta secdo iremos apresentar resultados experimentais do sinal de mistura de
guatro ondas em fungdo da polarizacdo dos campos incidentes. Esta dependéncia permite
observar um efeito de controle coerente sobre 0 processo ndo linear de MQO, e pode ser
atil na determinagdo de alguns parémetros fisicos do sistema. As medidas foram realizadas
a uma temperatura da célula de 180°C, correspondendo a uma densidade de vapor de
N = 44 x 10" &omos/cn?. Portanto, sdo esperados efeitos dos &omos de rubidio
individuais, sem a participacéo de moléculas. O aparato experimental completo utilizado
foi representado naFig. 2.1.

A configuragdo espacial das polarizagdes dos feixes de laser esté representada na
Fig. 2.14. Conforme ja discutimos anteriormente, o feixe fundamental IR tem polarizacdo
linear fixa a0 longo do eixo verticd x e os vetores de onda dos campos incidentes

propagam-se ao longo do eixo z

E 2(We)
(IR)

E 1(w)
(laser de corante)

Figura 2.14 — Esquema das polarizagdes dos campos incidentes no sistema atdmico.
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No esguema experimental da Fig. 2.1, passamos o laser de corante por um duplo
romboedro de Fresnel, o que permite girar sua polarizagdo por um angulo g relativo a
polarizagdo do feixe IR. O polarizador Glan-Thompson P3; foi usado como um analisador
apos a célula, com o objetivo de selecionar a polarizagdo do sinal detectado. Os sinais
medidos com polarizacéo paralela ou perpendicular, em relacdo ao feixe IR, so mostrados
nas Fig. 2.15 (@) e (b), respectivamente, para alguns vaores do angulo g. Os espectros

foram medidos em funcdo da dessintonia D; do laser de corante em relacéo ao estado 16D.

16D

Sinal de Mistura de Quatro Ondas (u. arb.)

O-A‘AA__..WJ\ .

-5 0 5 10 15 20 -5 0 5 10 15 20

. . -1
Dessintonia D, (cm ")

Figura 2.15 — Espectros de MQO, em funcédo da dessintonia de dois fotons do laser de corante
com o estado de Rydberg 16D, quando o sinal gerado tem polarizacéo paralela ao feixe IR (a),
ou tem polarizacéo perpendicular ao feixe IR (b).
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A dependéncia angular dos espectros de mistura de quatro ondas para angulos entre
90° < g < 180° também foi medida, sendo a mesma que nas Fig. 2.15 (a) e (b) para os
angulos complementares.

Analisando a componente do sinal gerado paralelo a polarizacéo do laser IR na Fig.
2.15 (a), observamos que a linha 16D apresenta grande variagdo com o angulo entre as
polarizagdes incidentes. Em particular, para um angulo especifico (= 55° o pico 16D
desaparece completamente e, para q = 0°, quando as polarizagdes dos feixes incidentes sdo
paralelas, uma intensidade méxima é observada. A linha 6Ps» também apresenta uma
dependéncia com as polarizacdes incidentes, enquanto a linha 18S é quase constante. Para o
sina gerado com polarizagdo perpendicular a polarizaco do IR, visivel na Fig. 2.15 (b), a
linha 18S desaparece completamente do espectro, enquanto 0s outros dois picos restantes
apresentam uma dependéncia com o angulo g, que é semelhante para as duas linhas do
espectro.

Observamos 0 mesmo comportamento angular do sinal de mistura de quatro ondas
para as linhas atbmicas 15D, 17S e 6Py» do rubidio. Na Fig. 2.16, mostramos 0s espectros
para estas linhas, em funcdo da dessintonia do laser de corante em relacdo a transicéo de
doisfétons 5S® 15D, para trés valores do angulo entre as polarizacfes incidentes (q = 0°,
55° e 90°). A polarizacdo do sind analisado foi paralela a do feixe IR. Novamente
observamos dois picos ressonantes por dois fotons com os estados de Rydberg 15D, 17S e
um terceiro pico intermediario, devido a ressonancia de trés fétons do estado fundamental
com o estado 6Py». A linha 17S permanece constante em funcdo de g, enquanto o pico 15D
do espectro € méximo para q = 0° e cancela-se no mesmo angulo critico (q = 559. A linha
6P12 também apresenta dependéncia com o angulo entre as polarizagdes. As relacdes entre
os valores de pico para as linhas desses espectros sdo diferentes das que foram apresentadas
na Fig. 2.15 (@), uma vez que as forcas de oscilador para as transi¢cfes sdo diferentes nos
dois casos. A dependéncia angular em si do sina gerado é que deve ser semelhante nas
Figuras 2.15 e 2.16. Portanto, a dependéncia angular do sinal de mistura de quatro ondas
com as polarizagOes dos lasers incidentes deve ser um resultado geral, para outras linhas

atdbmicas do rubidio.
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Figura 2.16 — Espectros de MQO, em func¢do da dessintonia do laser de corante com o

estado de Rydberg 15D do rubidio, para alguns angulos g entre as polariza¢Ges incidentes,
quando o sinal gerado tem polarizacéo paralela ao feixe IR.

Para entendermos a dependéncia angular dos resultados experimentais apresentados
aqui, desenvolvemos na secdo seguinte um modelo tedrico baseado no formalismo da
matriz densidade, para um sistema atbmico com quatro niveis de energia. As expressoes

analiticas obtidas permitem comparar os resultados experimentais com a teoria.
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2.3 — Modelo Teodrico

Nosso objetivo neste topico é entender a dependéncia do sinal de mistura de quatro
ondas com a polarizacéo dos lasers. Para tanto, calculamos de forma perturbativa a
polarizacdo induzida no meio responsavel pela MQO, obtendo-se as amplitudes de
probabilidade em fungdo da relagéo entre os vetores de polarizagéo dos campos incidentes.

A intensidade do sinal de mistura de quatro ondas que queremos cacular é
proporcional @ médulo ao quadrado da polarizagdo n&o linear P ®(ws) induzida no meio
atomico, na freqiéncia ws = 2w, — we. A ordem de perturbagdo mais baixa que pode

descrever este processo, exige uma expansdo em até segunda ordem no campo E, (w;) (laser

de corante) e em primeira ordem no campo E, (w2) (feixe IR). A polarizago ndo linear
geradanadiregdo i (i = X, y) pode ser escrita, em unidades MK'S, como:

R (w,) :eozj;\kl Cin B3, (W) XE,, (W) *E, (W) N A
onde & é a permissividade dielétrica do vacuo, e c® representa a suscetibilidade de terceira
ordem contendo as informacdes relevantes sobre o sistema atémico. Os indices do tensor
néo linear ¢¥jj(-ws; w1, wi,- W2) indicam as componentes cartesianas das polarizagdes do
sina gerado (i) e dos campos incidentes (jkl). Para um meio isotropico, como o vapor de
rubidio, somente alguns elementos do tensor sdo diferentes de zero devido as propriedades
de simetria de grupo [7]. Estes elementos ndo nulos da suscetibilidade estdo relacionados
POr: Cxxxx = Cxxyy F Cyxxy + Cyxyx-

Baseando-se nas experiéncias da segdo anterior, assumimos que o campo  E, (wa)

tem polarizago linear fixa no eixo x, enquanto o campo E, (w;), que serd responsivel pela
absorcdo de dois fétons no sistema atémico, podera ter polarizacdo linear em qualquer
direcéo no plano xy, de acordo com a configuragdo espacial apresentada na Fig. 2.14. Neste
caso, a polarizacdo gerada na MQO terd duas componentes, sendo uma paraéa (i = x) e

outra perpendicular (i =y) em relacdo a polarizacéo do feixe IR:

P ws) =e,c, AE, )| {E, )

: (2.2)

P (s) = &,C, {E, ()| {E, )

: (23)
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onde nds definimos duas suscetibilidades efetivas Cx e Cy, as quais representam a fungdo
resposta do sistema atdmico a excitacdo dos campos incidentes, nas direcdes transversais a
direcdo de propagacgao. Estas suscetibilidades efetivas serdo calculadas a seguir usando o
formalismo da matriz densidade, aplicado a um sistema de quatro niveis de energia, e

podem ser escritas em termos das componentes cartesianas da suscetibilidade e do angulo q

entre as polarizagOes incidentes, do seguinte modo:

C, = C,, X0s° g+ C,, 6N°q , (2.4)
C, =(Cpy cyxyx)xcosq xsing . (2.5

Nesse modelo tedrico, consideramos um sistema atémico com quatro nivels de
energia, rotulados: va>, >, 14> ewl>, conforme se pode ver na Fig. 2.17. Os niveis va>,
> e 1> possuem paridade oposta a #»>, onde va> é o0 estado fundamental do sistema,
enquanto »£> e +> representam os niveis de Rydberg.

O sistema atémico pode interagir, por dipolo elétrico, com trés campos coerentes

EI (W) (1=1,2,3), sendo o campo eletromagnético total dado por:
- o 1 .
Ezt)= & U [e(zt)ep[i(k z- wt)]+cc] , (2.6)
1=1

onde IZ| = kI Z é 0 vetor de onda dos campos que sdo copropagantes, ao longo da direcéo

longitudinal z do meio atdmico; 0, define o vetor de polarizagdo dos campos e € (z,t)
representam as amplitudes das envoltorias lentas desses campos €l étricos.

Consideraremos mais adiante que os campos possuem larguras de linha maiores do
gue o alargamento Doppler, devido ao movimento dos &omos. O primeiro campo ndo esta
ressonante por um foton com os niveis excitados, estando préximo da ressonancia, na
transicdo por dois fotons, entre o estado fundamental e os niveis 4> e w>. As dessintonias
s30: D= 2w - wy, e DE= 2w - Wy = D - a, onde ha é a separacdo de energia entre 0s
niveis de Rydberg e w; € o médulo da frequéncia de Bohr das transigdes. A frequéncia wi

do primeiro laser pode variar, de forma que ressonancias por dois fétons com os estados de

Rydberg podem ser observadas.
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- Dl, \/ vy >
o \\ >
W,
h >
W1 Dy \JA/ ________ > ___________
A 7

K vg >

Figura 2.17— Esquema dos niveis de energia do sistema atémico e das freqiiéncias dos campos,
indicando as dessintonias D, D e D.

O campo E, (w2) tem freqiiéncia fixa e esta proximo da transicio ressonante por um
féton entre o nivel ¥h> e os niveis 4> e >, tendo as seguintes dessintonias D=ws - W, €
D’ = W - Wy, O terceiro campo E3 (ws3) presente no meio atdbmico, € gerado no processo
de MQO nafreglénciaws = 2w - We. A dessintonia D, diz respeito a diferenca de energia
entre essa onda gerada e a transicdo entre os niveis va> e >, sendo D = wWs - W, que

também pode ser escritacomo D= O - D.
A evolucdo tempora do operador densidade do sistema é governada pela equacéo

deLiouville:

A~

ih%: .7 , 27

onde H éo0 operador Hamiltoniano.
O Hamiltoniano do sistema atdbmico € descrito na aproximagdo semicléssica, onde

0S campos sao tratados como ondas planas classicas, e pode ser escrito como a soma:

H=H, +V , (2.8)
onde H o epresenta o sistema atbmico na auséncia dos campos, enquanto V descreve a

interagdo &omo — campos por dipolo elétrico.
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Os elementos de matriz da interac&o dipolar podem ser escritos do seguinte modo:

Vv, =(iM] j) =- %g_[m(')a(z,t)e(p[i(k, Z-w t)]+c.c.] . (29

=1

ondem” =(i|mg|j) sio os eementos de mariz do operador dipolo elétrico.

Consideramos reais 0os elementos de matriz de dipolo e da interagdo, o que pode ser feito
sem perda de generalidade, redefinindo apropriadamente a fase das funcdes de onda dos
niveis atémicos considerados.

A representacdo matricial do Hamiltoniano do sistema &omo + campo € dada por:
aW, av, hnV_ hV_,0

¢
H o ¢Vie W, 7V, hvbdf
Cav, aV, W, 0

C

Vda hvdb O Wd B

, (2.10)

onde W € aautovalor de energia do estado v > ndo perturbado.
Os elementos de matriz da interagéo Vij sdo proporcionais as freqliéncias de Rabi

dos campos presentes no sistema:

Vba - th]aEs’
2h
— kai El2
al Zh
Vib=-n‘;§2 (i=c,d) , (2.11)

kai € a constante de acoplamento efetivo da transicdo por absorcdo de dois fétons do
primeiro campo, sendo dada por um somatorio que leva em conta a contribuicdo de todos

os niveis intermediérios, entre o estado fundamental e o nivel excitado v > [46]:

=Ll m . (2.12)
2n W, - W

ai
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As matrizes associadas aos operadores densidade e dipolo elétrico séo dados por:

?.aa l‘ab rac r‘adg ?O rra]\b o O 9

Fo Cloa T T rbdj AP ¢m, 0 m nadj . (2.13)
grca rcb rcc r-(:d; g O rrL]o 0 0_
rda rdb r-dc r-dda go rrn]b 0 0 B

Na matriz associada ao dipolo eétrico, os elementos diagonais séo nulos, pois ndo
ha dipolo permanente no sistema (M = 0). Os demais termos nulos resultam do fato dos
estados va>, > e v4d> terem mesma paridade, sendo oposta a paridade do nivel vb>.

Podemos incluir processos de relaxagdo como emissdo esponténea, relaxacéo de
fase por colisdo, ionizagdo, dentre outras, nas equacOes da matriz densidade, de forma
fenomenolégica. Entéo, as equagdes de movimento para os elementos da matriz densidade
podem ser escritas como:

fIry . A, 6 1[~ .
—L =W T+ _—B/,r]i. : (2.14)
it b qit gy n J

Nosso objetivo é determinar o valor médio do observavel fisico correspondente aos

dipolos atdmicos, ou a média da polarizacdo induzida no meio atbmico de densidade N:
P =N(M=NTr(f A) . (2.15)

Calculando o trago na equacdo (2.15), obtemos de forma gera que a média de
ensembl e da polarizacdo induzida no meio € dada por:

ﬁ = N(mbrba + rTl}crcb + rrlerdb + CC) : (216)

Como estamos interessados em estudar o sinal de MQO, na frequiéncia especifica da

onda gerada em wWs=2M\ - Wp, somente o termo proporcional a r., na expressao (2.16)
deverd contribuir para 0 sinal ndo linear considerado aqui. Portanto, devemos procurar por

esse elemento de matriz, para obtermos a intensidade média do sinal gerado:

TPl =4n?m)|r " . (2.17)



29
Os elementos da matriz densidade contém termos que variam rapidamente no tenpo

e no espaco. Podemos separar 0s termos lentos e rapidos usando as seguintes
transformagoes:

r,=r, , (i=abcd) (2.18)

ry, =15, ep{i [k, z- wit]} (j=c.d) , (2.19)

onde as amplitudes lentas sdo representadas com o simbolo “ ~ ” superior.

Podemos definir transformacfes andl ogas as expressdes (2.19) para os elementos de
matriz do Hamiltoniano de interacéo:

v, =V, ep{ifwt- k) , Vv, =- TS

2h
- ~ k .el2
Vaj :Vaj 9(p{ I [Mt - 2klz]} ’ Vaj = zh
_ ~ m
Vi, =V, exp{ i [kzz' VVzt]} , Vi =- szhez (=c,d : (2.20)

As equacbes Opticas de Bloch da matriz densidade podem ser escritas, na
aproximagao de onda girante, como um conjunto de equacdes da seguinte forma:

=(0,0) — ~(0,0) =(0,0) ~(0,0)
I bo _'Gbrbb +Gcrcc +Gdrdd

~

0,00 — ~(0,0)
e =- Gc I
~(0,0) — ~(0,0)
Nag =- Qﬁ

rdd

=(0,0) =(0,0) = (0,0) ~(0,0) —
raa +rbb +rcc +rdd =1



rd =-(g, +iD,)F ¥ +|(~(2°)V N S AV VAN (°1>)

ac’ cb
“~(20) — : ~(2,0) _ ~(0,0) 0,00 _ =(0,0)
r-ac - (gac+|Dl)rac IV Ich +|V ( aa rcc )
“~(20) — (20) _ =~ (0,0) (0,0) _ = (0,0)
F29 =_ (g, +iD,)F 29 - iV _r 89 +iv, ( -7 )
01 — (01) _ (0 0) (0,00 _ £ (0,0)
Mo (gcb'lD) I’ de+IV ( Moo )

=~01) — N 0D (0 0) 0,00 _ £(0,0)
I db _'(gdb'lDz)rdb r V +|de( = P )

=00 —

r89 =-(g, - ia)f” . (2.21)

Nestas equagdes, as taxas de relaxagao g; das coeréncias sdo devidas principal mente
as colisdes el asticas ocorridas no ensemble. Normalmente estas taxas sd muito maiores do
que as taxas longitudinais das popul agdes atbmicas, de formaque em geral g; 2 (G + G)/2;
a igualdade somente se verifica quando as colisdes perturbadoras da fase das funcdes de
onda forem despreziveis [47].

Algumas aproximagdes foram consideradas neste conjunto de equagoes.
Primeiramente supomos que 0 meio € opticamente fino, pois consideramos que o sistema
fisico é formado por um vapor atdbmico a baixa densidade e pressdo. Desprezamos entéo o
termo de acoplamento Vap, onde efeitos devido a propagacéo e absor¢do do campo gerado
na mistura de quatro ondas sdo despreziveis. Consideramos também que, no presente
experimento, o casamento de fase é satisfeito para o processo de MQO.

Os indices superiores ™™ dos elementos da matriz densidade indicam a ordem
perturbativa considerada no primeiro e segundo campos, respectivamente; resultando em

uma expansdo da matriz densidade:

Fo=arn™ . (2.22)
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Em particular, neste processo de mistura de quatro ondas, tratamos o primeiro
campo até 2 ordem, enquanto o segundo campo incidente é considerado até 22 ordem, de
forma semelhante ao que fizemos anteriormente em [35]. Em ordem zero de perturbagéo,

isto €, na auséncia de campos, a populacdo do sistema encontra-se no estado fundamental:

Fe=d, . (2.23)

No regime estacion&rio, go0s ter-se extinguido os transientes, temos que todas as
derivadas parciais no tempo das equacBes Opticas de Bloch anulam-se identicamente,

resultando no seguinte sistema de equagoes:

~ i N (2 ON ~
(2) — (2,0) (0,2) (20) (09
r-ab _( +.D )(rac Vcb-vacrcb +rad de-vadrdb )
Oy 1D,
~ i ~ [~ ~ ~
(2,0) — (0,0) (0,0) (0,0)
rac - ( . )B/ac(r aa rcc )-Vadrdc ]
gac +1 Dl
~ [ ~ [~ ~ ~
(2,0) — (0,0) (0,0) (0,0)
Mg = ( +-D.)b/ad(raa - Mg )_ Vacrcd ]
gad I 1
~ i ~ (=~ ~ —(0OWT
01) — (0,0) (0,0) (0.0)
e = ( iD B/cb(rcc - Py )' F e de]
cb ~ I 2

8 = el - 70) o]
db 2
(g, - ia)F®” =0 . (2.24)

Os célculos analiticos mostram que a coeréncia entre os niveis de Rydberg anula-se
identicamente, além das coeréncias entre 0s estados ¥£> e ¥0b>, bem como entre vd> e ¥>.
Isto acontece porque na auséncia do primeiro campo de excitagdo nenhuma correlagcéo de
fase existira entre as func¢des de onda envolvendo esses estados, resultando que:

FO0 =0, 7Y =7V =0 . (2.25)
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Finalmente, as coeréncias que ndo se anulam sdo dadas por:

~ [ O (O

2y — (2,0) (2,0

_(ga +iD)(rac Vcb+rad de) '
b 3

F2o — 1Vag ) (2.26)

Portanto, obtemos que a coeréncia responsavel pela geragdo do sinal néo linear de
mistura de quatro ondas, em mais baixa ordem de perturbacdo, é dada pela seguinte

expressao:

(21 — 1 ac ¥ cb +

e
ra . 2 . | .
i (D3 - Igab)g(Dl - Igac) (Dl - Igad)

u
G . (2.27)
a

Conforme discutimos anteriormente em [35, 36], a coeréncia da mistura de quatro

ondas envolve a contribuicdo conjunta dos estados de Rydberg 4> e w>, fato este

responsavel pelo aparecimento de uma interferéncia, e que sera discutido mais adiante.
Usando as equacdes (2.16) e (2.27) temos que a suscetibilidade n&o linear ¢® responsével

pela MQO escreve-se como :

~

o MM, g M., u
A m. 8 A,
@) _ Nm, g n Wen -~ W 40 Win -~ W dg (2.28)
Q)hs(Ds - |gab)§ (Dl B igac) (Dll_ igad) l;'
& H

Cada elemento da suscetibilidade n&o linear contém produtos de quatro elementos
de matriz do operador dipolo elétrico Q=er , daforma< nimxQvn' I' m| >, que conectam

os estados atdbmicos inicial e final por uma seqiiéncia de caminhos quanticos envolvendo os
estados excitados intermediérios. Para a presente experiéncia, dois niveis de Rydberg muito

proximos (16D e 18S), serdo os estados intermediérios ressonantes por dois fotons.
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Assim, cada elemento de suscetibilidade néo linear tem uma forma geral dada por:

c = é N ? 2 njbndcnﬁwnﬁa
e abn eth(Dg - |gab)1 c (D:L' igac)(wnc - W

2 n;‘bn'ljdnjwnﬁa P
+ . (2.29)
) ad (Dl' igad) (and - V\{)%

Os indices a,b,c,d desta equacéo englobam os subniveis my dos estados 5S, 6P3,
16D e 18S, respectivamente. Todos 0s possiveis subniveis devem ser somados para dar a
contribuicdo total a suscetibilidade ndo linear. A soma sobre o indice n leva em conta todos
0s possiveis estados intermediarios na transicdo de dois fotons. Os elementos de matriz de
dipolo elétrico entre os niveis i e, nadirecdo (q) do campo aplicado sdo representados por
mj(q). Assumimos que 0 eixo de quantizacdo do sistema esta ao longo da direcdo z de
propagacéo dos campos incidentes.

Da teoria geral do momento angular, segue um importante teorema para operadores
tensoriais, o teorema de Wigner—Eckart. Para o operador dipolo elétrico, por exemplo, este
teorema estabelece que os elementos de matriz podem ser divididos em duas partes: uma
parte geométrica, que contém a dependéncia angular, e uma parte dinamica gque envolve o
elemento de matriz radial. Este teorema pode ser escrito para o dipolo elétrico, do seguinte
modo [48]:

(| j) = (nim|rd|n* I ) :<I',1;m',q|l,m>><% . (2.30)

onde o primeiro termo do lado direito da equacdo é a parte angular ou o coeficiente de

Clebsch-Gordan, o qual envolve explicitamente o indice q do vetor de polarizacdo dos
campos incidentes. O tltimo termo envolve o dipolo reduzido datransicdo, (nl |nfjn'l’).

Os coeficientes de Clebsch-Gordan podem ser encortrados em algumas tabelas, os

guais podem ser expressos em termos dos simbolos 3j — de Wigner [48]:

(oo my my |1 m) = (- 9 '="2 +1 Eém " (2.31)



34
Portanto, os elementos de matriz de dipolo elétrico podem ser escritos em €rmos
dos simbolos 3], do seguinte modo:

Qe m = (WA Al LS
(2.32)

As componentes da suscetibilidade de terceira ordem envolvem somas dos produtos
dos elementos de dipolo das transicdes envolvendo os subniveis dos estados atdbmicos, 0s

guais participam da geragcdo do sinal de mistura de quatro ondas e sdo dados por:
mmm,m, =& (aQ|b) (bjQ*| i) (i[Q[i) (i|Qt|a) =
b,i,j

a (ndm [Q*[n,m, ) (nd,m, || nlm ) {nkm [Q%[nyl,my) (n,l,m, [Q % nlym) =

Mz m.my

o 4 m aé4 1 I O ab 1 |1O ,
= )™ (420, 1) (2, 1) <0 | nal, 3
mﬂme( P O+l >gm4 a, 'mlﬂ 0 0Oy
4 I4 "'
(-1 (/21 +1)(4/24+1)>(n4l4|r|nili>?m 2 wog 10 O%
3 T a
1 11,0
()" (2, +D (2 +1)><nili|r|n2|2>§fb . _m2§0 . Og

8

1™ (2, +1) (2, +1) Xn,l, |r|n

1 2oa#;l 1 1,6
m q 'mzﬂgo 0 OB

. (233

—
~
oED

onde {n;, l;, m} representa o0 conjunto de nimeros quanticos correspondente ao estado de
Rydberg 16D ou 18S, enquanto os dipol os radiais sio representados por: {nl |r|n'l").

De forma mais compacta, a expressao (2.34) pode ser escrita como:

mmm,m.= & e’ (-1)™™™(3) (1), +1) (3 Xn,sr|n, p) {n, p|r|n; )

nl; |r|n,p)(n, p|r|n,s)”
My, m;,my
g 1 06a 1 168 1 1620 116 .
0 0y& O ogﬁo 0 ogﬁo 0 Oy
1 Oopah 1 1068 1 1,620 1 108
gm q, Oﬂ m G 'm45>gm2 SP: 'mB%O 0, 'sz

(2.34)
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O ket de estado |n; |; m; > pode ser qualquer um dos nivels de Rydberg, 18S ou 16D.
Podemos entdo realizar célculos separados da parte angular dos dipolos para essas linhas
atémicas. Para este cdculo nés negligenciamos a estrutura fina, hiperfina e o alargamento
Doppler, que ndo estéo resolvidos pelos lasers na experiéncia. Consideramos somente 0
estado 5P como nivel virtua intermediario para a transicdo de dois fétons entre o estado
fundamental e os nivels de Rydberg. Neste caso, a parte angular do elemento de matriz €
determinada pel os coeficientes de Clebsh-Gordan associados a cada caminho quantico.

Quando o nivel 18S corresponde ao estado intermediario, a soma sobre os subnivels
degenerados com diferentes m;, contém quatro caminhos quanticos indistinguivels que
podem ser vistos na Fig. 2.18. A esquerda vemos os processos de excitagdo por dois fétons

do primeiro laser, enquanto a direita temos os processos de emissio.

= m= 0
m =0 1185> — 1] 85>
vHP>
5P my=-1 0 +1
m=-1 0 +1
1 5S>
—— /5S> p—

Figura 2.18 — Esquema da contribuigdo do estado de Rydberg 18S no processo de geracédo do
sinal de MQO, mostrando a esquerda o0s subniveis envolvidos nos processos de excitagdo, e a
direita os subniveis dos processos de emissao.

Considerando a dependéncia da fase entre os caminhos quanticos que envolvem o
estado 18S com as polarizagbes dos feixes incidentes, obtemos que os elementos da

suscetibilidade de terceira ordem satisfazem as seguintes relacoes:
C..=C , (2.35)

c,,=¢C,, =0 : (2.36)

onde a equacdo (2.35) indica que neste caso a absorcdo de dois fétons € independente da

polarizacéo do laser de corante, enquanto que (2.36) reflete o fato de que, quando os dois
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fétons do laser de corante estéo polarizados ortogonalmente, a amplitude de probabilidade
para o processo de absorcdo de dois fétons cancel a-se identicamente.

Usando estes resultados nas equacdes (2.4) e (2.5), obtemos, para a linha 18S do

espectro de mistura de quatro ondas, que as suscetibilidades efetivas séo dadas por:

c,=c,, Acos’g+sn’qg)=c,, , (2.37)
C, = C,, osqsng =0 . (2.38)

Portanto, em ambas as direcdes, a suscetibilidade efetiva € independente do angulo
g entre as polarizagGes incidentes.

Se o0 estado de Rydberg 16D for considerado o estado intermediério, 0 somatorio
sobre os subniveis m, terd agora seis rotas indistinguivels esquematizadas na Fig. 2.19, para

0S processos de excitagao (a esquerda) e emissdo (a direita).

m=-2 -1 0 +1 +2 m=-2 -1 0 +1 +2
»w6D> 1 6D>
— VEP> m=- *
m=-1 0 +1
1/58> 1/5S>
m =0 m=0

Figura 2.19 — Esquema da contribuicdo do estado 16D para a geracdo do sinal de MQO,
mostrando a esquerda os subniveis envolvidos nos processos de excitacdo, e a direita na
emisséo.

A soma sobre as sais rotas acessiveis ao sistema envolvendo os véarios subnivels

conduz & seguinte relacéo entre os elementos da suscetibilidade:

3 3

—Co = =
4 2

C C,.=C . (2.39)

Yy T yxyx Yoy

Estas relacbes sO dependem do momento angular orbital dos niveis intermediarios
envolvidos e ja foram obtidas anteriormente por Y uratich e Hanna [49], e Bethune [50] em

outro contexto.
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Usando estes resultados nas equagdes (2.4) e (2.5) obtemos, para a linha 16D do

espectro de MQO, que as suscetibilidades efetivas podem ser escritas como:

c, =cC,, Xcos’q- %s’nzq) , (2.40)

c, =2xc,, xosqsnq , (2.41)

onde agora as suscetibilidades efetivas sdo dependentes do angulo g.

Finalmente, levando-se em conta os coeficientes de Clebsch-Gordan para os
caminhos quéanticos, chegamos nas seguintes expressoes para as suscetibilidades efetivas:

o} u
N &C—RXF, @) 96 =FQ) l;|
H—s e e . (242
X" en*(D;-ig,,) & (D;- ig,) R
§ @1 Gagy 4
%R 9(q) ;
& -~ a
N e, 0 XL
V" en’(D,-id) € (Di-ige) g s U
g P - g 7
onde o pardmetro R da a relagcdo entre os elementos de dipolo radiais:
R= <6P|r|16D)<16D|r|5P) . (2.4

(6P[r[18S)(18S]r|5P)

As funcbes que descrevem a dependéncia angular com o angulo q entre as

polarizagdes incidentes sdo dadas pelos polindmios de Legendredeordem 1 =0, 1 e 2:

R@ =1, R@=cosla) , P@=7{scos’(a)-1
6(0) = R@V1- R*(@) = cos{g)sin() . (2.45)

A ordem do polindmio na expressdo da suscetibilidade efetiva da Eq. 2.42 coincide
com o momento angular do estado de Rydberg envolvido. Para o termo que envolve alinha
16D, temos uma dependéncia com P2(q) (I = 2), enquanto para o termo da linha 18S, a

dependéncia é com Py(q) (I = 0).



2.4 — Comparac0es entre Teoria e Experimento

Utilizaremos agora os céculos obtidos na se¢do anterior para entender os resultados
experimentais. Como veremos, a teoria desenvolvida nos permite explicar as caracteristicas
observadas do sina de mistura de quatro ondas nas Figuras 2.15 (a)-(b). Para conectarmos
as medidas com os céculos tedricos, lembremos que na Fig.2.15(a) sdo apresentados
espectros da MQO quando o sinal gerado tem polarizacéo paralela ao feixe IR. Vamos
chamar esta intensidade de 1, uma vez que a direcdo do analisador P; é pardéela a
polarizagdo do feixe IR. Chamemos entdo de I a intensidade do sinal gerado com
polarizacéo ortogonal ao feixe IR, conforme foi apresentado na Fig.2.15(b). Do modelo
tedrico anterior segue gue as intensidades séo proporcionais a0 médulo ao quadrado das
suscetibilidades efetivas:

2/E0Rp,@) 20 (q)‘
1, ule, u| 1| g g (2.46)
! " |D3' igab| Dl' Igac 1- Igad ’
20 2
2 xR>g(0) ‘
. u|c |2u| 1 | 50 : +— 0 (2.47)
’ |D3' 1G9z D, - 19, D,-ig,

Analisando o comportamento da linha 18S, verificamos que a intensidade |y
[Fig.2.15(a)] é praticamente constante. Isto esté de acordo com as predi¢des da Eq.(2.46),
onde o termo ressonante com o nivel 185 O¢= 0) varia com YPy(q)¥# e portanto é
independente do angulo g. Neste caso, podemos identificar uma interferéncia construtiva no
sinal gerado, quando os dois fétons absorvidos do laser de corante tém polarizagdes
pardelas a0 feixe IR. Para a intensidade I~ [Fig.2.15(b)], a linha 18S desaparece
completamente para todos os angulos, em acordo com a Eq.(2.47). Neste caso, temos uma
interferéncia completamente destrutiva, quando os dois fétons do laser de corante tém
polarizaces ortogonais entre si, anulando a probabilidade de transicdo na absorcéo de dois
fotons. Em ambos os casos, portanto, ndo observamos franjas de interferéncia para essa
linha do rubidio. Um efeito de interferéncia semelhante ao observado na transi¢cdo de dois
fotons 5S ® 18S da Fig.2.15(b) foi medido por Stewart e Diebold na Ref. [51], os quais
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detectaram o cancelamento da fluorescéncia na emisséo 7S ® 5P em atomos de estroncio,
em decorréncia de uma interferéncia destrutiva entre os caminhos quéanticos envolvidos na
absorcéo de dois fotons 5S ® 7S, usando dois lasers de corante copropagantes, com
polarizacbes perpendiculares entre Si.

Para analisar a intensidade da linha 16D em funcdo do angulo g, mostramos seus
valores de pico na Fig.2.20, para polarizacOes paralelas |, em (@), e perpendiculares 1. em
(b), a0 feixe IR. Podemos observar franjas de interferéncia para ambas as diregdes
analisadas. Em particular, observamos que a componente paralela [Fig.2.20(a)] desaparece
para um angulo critico g = cos }(1/(B) ~ 55°, enquanto que paraq = 0° 0 sinal é méximo. As
linhas solidas representam, respectivamente, os resultados teodricos (2.46) e (2.47)

multiplicados por um anico paréametro de gjuste, um fator multiplicativo.

@

20-1
15

10 |-

Intensidade da linha 16D (u. arb.)
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3
0
0 30 60 90 120 150 180
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Figura 2.20 — Intensidade da linha 16D do sinal de MQO, em funcdo do angulo q entre as
polarizacdes incidentes. Franjas de interferéncia sdo observadas quando o sinal gerado tem

polarizacdo (a) paralela 1,, ou (b) perpendicular I+, relativa a polarizacéo do feixe IR.
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A dependénciadalinha 16D com o parametro g € diretamente determinada da teoria
através das funcdes vP,(0)+# e vg(g)Z, para os sinais gerados com polarizacdo paralela (1))
e perpendicular (1») ao feixe IR, respectivamente. As franjas de interferéncia resultam do
fato de que o estado 16D tem degenerescéncia maior do que um. Em outras paavras,
existem multiplos caminhos quanticos para acessar este nivel intermediario, sendo que os
coeficientes de Clebsch-Gordan para cada caminho quéantico dependem da relacéo de
polarizacéo entre os feixes incidentes. Assim, o comportamento observado da dependéncia
do sinal de MQO com a polarizacdo dos feixes pode ser entendido como uma interferéncia
entre os caminhos quanticos, envolvendo os véarios subniveis atdmicos my intermediarios e
as diferentes polarizagOes dos feixes existentes. Variando o angulo entre as polarizacbes
incidentes, podemos controlar continuamente a fase relativa entre os diferentes caminhos

quanticos acessivels a0 sistema atémico e observar franjas de interferéncia em funcéo de g.

Devemos destacar que este resultado representa a informagdo nova sobre a
dependéncia com a polarizacéo do sina de MQO, em relagdo aos trabalhos anteriores [35,
36], onde observamos uma interferéncia sobre o pico 6Ps,, em decorréncia da contribuicéo
de dois estados de Rydberg vizinhos. Agora, observamos um controle coerente sobre os
caminhos guanticos envolvendo os proprios estados de Rydberg que participam da mistura
de quatro ondas.

Para observarmos franjas de interferéncia, precisamos ter um controle sobre as fases
entre as rotas que interferem. Em um interferdbmetro de Michelson, por exemplo, o
deslocamento de fase € controlado através da variagcéo do caminho éptico seguido pela luz.
Ja no interferdmetro de Ramsey — Bordé [52], temos uma mudanca na fase da funcéo de
onda de um feixe atbmico, devido a evolucdo livre do pacote de onda, entre as regides
espaciais de incidéncia dos feixes de laser. Em gera nos trabalhos anteriores sobre efeitos
de interferéncia [13, 16, 18, 20, 38, 39], a fase entre os caminhos quanticos é mudada
através do comprimento de onda dos lasers incidentes. A contribui¢cdo nova deste nosso
trabalho esta no fato de que, observamos franjas de interferéncia para freqiiéncias fixas dos
lasers incidentes, onde o controle da fase entre as amplitudes de probabilidade foi feito
mudando-se 0 angulo g entre as polariza¢es dos lasers incidentes.

Analisando a equagdo (2.46), podemos verificar que a dependéncia do sina de

MQO com as polarizagOes dos lasers incidentes deve ser geral para outras linhas atdmicas,
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de acordo com os espectros apresentados na Fig. 2.16 para os estados 15D e 17S do
rubidio. De fato, vemos na expressdo tedrica que quaisquer linhas D ou S de um &omo
acalino genérico, terdo uma dependéncia angular da forma ¥P(Q)# e vPo(q)+Z,
respectivamente, independente do nimero quantico principal n do estado; desde que sgja
um estado ressonante por dois fétons e que contribua para o processo néo linear de MQO.

Nos resultados tedricos da Ultima secéo, consideramos somente o momento angular
orbital do &tomo e suas projecdes m. Quando levamos em conta a estrutura fina do a&tomo,
passa a existir um nimero muito maior de caminhos quanticos acessivels ao sistema, e 0s
célculos ficam muito mais complicados. Entretanto o resultado final sobre a dependéncia
angular € o mesmo que em (2.46) e (2.47), a menos de um fator multiplicativo global nas
expressdes, devido a maior multiplicidade de subniveis degenerados da estrutura fina.

Observamos um acordo muito bom entre a teoria e 0 experimento para varios
angulos g, com excegdo de valores proximos de 90° para a componente 1, com polarizagdo
paralela da Fig. 2.20(a). Nao entendemos completamente a origem desta discrepancia. 1sto
pode estar relacionado com uma absor¢éo ndo linear no meio atdbmico, devido ao fato de
gue para esta linha, o calculo da parte imaginéria da suscetibilidade ndo linear prevé uma
mudanca de sinal negativo (absorcéo) para positivo (ganho), quando o angulo g varia de Q°
para 90°, respectivamente.

Com base nos dados da Fig. 2.20, podemos definir o grau de polarizagdo R , o qual

pode nos dar uma medida do “contraste” do padrdo de interferéncia. Este parametro pode

ser obtido em funcdo do angulo q, através da seguinte relacéo [53]:

[, -1
P = . 2.48
L(CI) T (2.48)

Os vaores experimentais de P(Q) para a linha 16D sio exibidos na Fig. 2.21. A
curva solida é o resultado teorico, obtido usando as expressdes andliticas (2.46) e (2.47)
paraD; = 0, sem nenhum parametro de gjuste. Este resultado, para a linha 16D, mostra que
€ possivel variar continuamente o grau de polarizacdo do sina de MQO entre £100%,
equivalendo a um méaximo contraste” da interferéncia e um controle coerente muito

eficiente do sina ndo linear.
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Figura 2.21 — Grau de polarizacéo do sinal de MQO em funcéo do angulo g, para a linha 16D
do rubidio. A curva solida é a teoria, sem nenhum parametro de ajuste.

Por Ultimo analisamos 0 comportamento da linha referente a ressonéncia com o
nivel 6Ps2 no espectro de MQO. Recordando os resultados obtidos anteriormente [35, 36],
esta linha depende da contribuicdo conjunta da excitagdo envolvendo os estados de
Rydberg. Dado que a intensidade do pico 16D apresenta variagdo com o angulo q, é Util
estudar uma intensidade relativa para a linha 6Ps2, a qual leve em conta esta dependéncia.

Definimos a intensidade relativa |, para a linha 6P3» como:

| = leo , (2.49)

r
li6p + 1185

onde pesamos a intensidade da linha 6P pela soma das intensidades das linhas 18S e 16D

do espectro.
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Como a linha 18S vai a zero no espectro para a componente, I~, com polarizacdo
perpendicular ao feixe IR, analisamos somente a componente I, do sinal de MQO. Os
resultados experimentais s8o mostrados na Fig. 2.22.

0.20 |
0.15 }

0.10 |

0.05 §

0.00 }

0 30 60 90 120 150 180

q (graus)

Intensidade relativa da linha 6P3 P

Figura 2.22 — Intensidade relativa da linha 6P,,, do rubidio, em funcdo do angulo g. As franjas
de interferéncia sdo observadas quando o sinal gerado tem polarizacdo paralela em relacdo ao
feixe IR. A curva sélida é o ajuste tedrico, com dois parametros livres.

A curva sdlida corresponde ao resultado tedrico da intensidade relativa para a linha
6P5/2, calculada no méaximo de intensidade de cada linha, para diferentes valores de g. Para
compararmos o resultado tedrico com 0s pontos experimentais, fizemos primeiro um gjuste
da expressdo (2.46) aos espectros de MQO mostrados na Fig. 2.15 (a). Alguns parémetros
fisicos do sistema atdmico precisaram ser determinados. A taxa de relaxacéo da coeréncia
da mistura de quatro ondas, gy, determina a meia largura da linha atdmica 6Pgy.
Consideramos a taxa g O 0.7 cmi?, uma vez que esta linha esta limitada pela largura de
linhado feixe IR.
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Os parametros livres do guste foram as taxas de relaxacéo das coeréncias de dois
fotons. g € Qg , para os niveis de Rydberg. Os melhores par@metros obtidos foram
G = 0,130 + 0,004 cmit e gg = 0,090 + 0,005 cnmi*, em 6timo acordo com nosso resultado

anterior [35]. Os erros estimados para as taxas de relaxacdo foram determinados pela
minimizacdo da variancia, através do método dos minimos quadrados.

O valor da razdo entre os dipolos radiais (2.44) pode ser obtido por um calculo
numeérico, usando um método que diagonaliza a matriz de energia [54]. Para os estados
considerados aqui, obtivemos R @4,2. Os dipolos radiais, para algumas transicdes do
rubidio envolvendo estados de Rydberg, podem ser encontrados no Apéndice A.

No gjuste tedrico, é preciso levar em conta a largura de linha finita do laser de
corante para essas medidas, d; ~ 0,65cmi*. O céculo tedrico do sina de MQO é obtido da
convolucgdo entre a expressdo analitica (2.46) e umaforma de linha Gaussiana f(D)), medida

para o espectro do laser de corante:

L (51): d/l(Dl)o f(Dl' Dl) db, : (2.50)

O resultado tedrico é obtido entdo por integracdo numérica de (2.50). Para a linha
16D do espectro, por exemplo, temos que o resultado esperado € dado por:

1 e[camyid]

1D =0
R Ly Py wvecy

(2.51)

Uma vez que a largura do pico 6Ps» € maior do que a largura de linha do laser de corante,
Ob > di, 0 denominador ressonante envolvendo esta linha foi posto para fora da integral
acima. O termo de interferéncia em (2.46) ndo contribui para o valor de pico daintensidade
das linhas envolvendo os estados de Rydberg. A integral em (2.51) é tabelada e envolve a
funcéo erro F(X) [55]:

: M dw= 2£g >exp(x2) A1- F(x)] (2.52)

O +w)

onde podemos identificar X =gTF «/Egac /d,. Para o calculo da intensidade da linha 18S do

espectro de MQO, o resultado é andlogo, sb que agorafazemos Dy = a.
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Embora as taxas de relaxacdo das coeréncias de dois fotons sejam menores do que a
largura de linha do laser de corante, elas foram basicamente determinadas no ajuste tedrico
pela relacéo de intensidade entre as linhas observadas nos espectros de MQO. Na equacéo
(2.52) temos que o parametro x da funcéo erro determina a relacdo entre a meia largura dos
niveis de Rydberg e a largura do laser de corante. O gjuste tedrico somente foi realizado
para o sina de MQO com g = 90° e 0s mesmos parametros sdo usados para todos os
valoresde q naFig.2.22.

Um bom acordo entre teoria e experimento € obtido. Podemos observar uma
interferéncia construtiva na regido proxima de g = 90° e uma interferéncia destrutiva para o
angulo g = 43°. Este resultado vem complementar nossa andlise anterior [35, 36] do efeito
de interferéncia no sinal de MQO, quando somente tinhamos analisado os casos para q = 0°
e 90°, aém da situacdo em que o laser de corante era circularmente polarizado e portanto,
nao havia efeito de interferéncia sobre o sina de MQO.

As condig¢Bes necessérias para a ocorréncia da maxima interferéncia destrutiva sobre
a linha 6P3,, para o angulo critico qc = 43° na Fig. 2.22, podem ser obtidas a partir da
expressdo (2.27), no limite em que as taxas de relaxacdo séo muito menores do que as
dessintonias: ¥D1%>> gy, YD1 %>> Qug, € Na ressonancia de trés fétons dos lasers incidentes
com este estado: D, =0. Nestes limites, a coeréncia responsavel pela MQO anula-se,
guando a seguinte relacéo de proporcionalidade entre as dessintonias e as meias frequéncias
de Rabi € satisfeita:

—,='L°b='gpz(qc) ) (2.53)

onde o fator (4/5) vem dos coeficientes de Clebsh-Gordan especificos das transicfes
atdémicas envolvidas no processo ndo linear. Esta relacdo € bastante geral, e ocorre em todos
os experimentos onde efeitos de interferéncia quantica estdo presentes. Neste caso, a
relacdo de polarizacdo entre os campos incidentes é responsavel por uma transparéncia de
trés fétons no sina de mistura de quatro ondas, cancelando as amplitudes de probabilidade

de acessar 0 nivel 6P5» do rubidio.



2.5 — Conclusoes

Neste capitulo apresentamos resultados conjuntos de experimento e teoria de um
sina n&o linear de mistura de quatro ondas (MQO) em vapor de rubidio, quando estados de
Rydberg vizinhos participam como niveis ressonantes por dois fétons. Mostramos que é
possivel exercer um controle coerente sobre os caminhos quanticos envolvendo os estados
de Rydberg, mudando a relacdo entre os vetores de polarizacdo dos lasers incidentes.

Novos resultados séo apresentados sobre a dependéncia do sinal ndo linear com as
polarizacOes relativas dos lasers. Foram observados efeitos de interferéncia para as linhas
16D, 18S e 6Ps;, do &omo de rubidio. Para a linha 18S do espectro, somente uma
interferéncia compl etamente destrutiva ou construtiva pode ser observada. Entretanto, para
a linha 16D do espectro, a dependéncia do sinal gerado com as polarizagbes incidentes
exibe um conjunto de franjas de interferéncia, devido a existéncia de diferentes caminhos
guanticos acessiveis a0 sistema, relacionados as transicdes entre os diversos subnivels
atbmicos m; intermediarios. As amplitudes de probabilidade do processo ndo linear
dependem das relacbes entre as polarizagbes dos lasers incidentes, de tal modo que é
possivel dterar as fases relativas entre as diferentes rotas acessiveis ap sistema.
Controlamos a fase entre as amplitudes de probabilidade mudando o angulo q entre as
polarizagOes dos lasers incidentes e medimos o grau de polarizagdo do sinal de MQO.

Prevemos as dependéncias angulares observadas para o sina de mistura de quatro
ondas, utilizando cdalculos tedricos ssimples desenvolvidos com o formalismo da matriz
densidade, os quais levam em conta as polarizacBes dos lasers incidentes. O fato dos
estados envolvidos nas ressonancias de dois fétons da MQO serem nivels de Rydberg
muito proximos, foi de fundamental importancia para a observacdo dos efeitos de
interferéncia sobre 0 estado 6Ps, do rubidio, porque o overlap desses nivels favoreceu a
observagao do sina néo linear. Para essa linha do espectro de MQO, também observamos
franjas de interferéncia, as quais foram influenciadas pelas contribui¢bes conjuntas dos
estados de Rydberg 18S e 16D, afetando sua intensidade relativa.
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CAPITULO 3 - EFEITOS OPTICOS COERENTES SOBRE AS
POPULACOES DE UM SISTEMA ATOMICO

3.1— Introducédo

Nos ultimos anos, o estudo de interferéncias quanticas sobre as populacdes de
sistemas atémicos e moleculares tem mostrado a possibilidade do cancelamento da emisséo
espontanea [56-59]. Recentemente, Xia e colaboradores [19] observaram pela primeira vez
0 cancelamento da emissdo espontanea em moléculas de Na, com um esguema de quatro
niveis de energia, sendo o efeito explicado através da interferéncia quantica entre dois
caminhos indistinguiveis [60]. Também foram observados efeitos de interferéncia na
ionizagdo multifoténica em &omos acalinos, em decorréncia da existéncia de mdltiplos
caminhos quanticos de excitacdo que interferem entre si [16, 20, 53, 61].

Recentemente foram medidos efeitos coerentes no espectro de polarizagdo em
transicoes de dois fétons: 3S ® 5S em Na [62], e 5S ® 8S em Rb [63], em funcdo das
frequéncias e polarizagdes de dois lasers de excitagdo, de forma semelhante ao experimento
de Bjorkholm e Liao [13], sobre interferéncia na absor¢do de dois fotons em sodio.
Observando as fluorescéncias nas transi¢oes em cascata: 4P ® 3S em sodio, e 7P ® 5S em
rubidio, uma interferéncia quantica destrutiva (construtiva) foi detectada, quando as
polarizacOes dos lasers incidentes eram paralelas (perpendiculares) entre si. Uma vez que o
sina de fluorescéncia é proporcional a populacdo do estado S mais excitado, € possivel
detectar o efeito de interferéncia olhando para a emissdo esponténea do estado
intermediério P, o qual é diretamente populado pelos niveis S mais excitado que participam
da interferéncia. Na Ref. [64], esses experimentos sdo analisados com mais detalhes, do
ponto de vista tedrico, através de uma abordagem perturbativa em quarta ordem na poténcia
dos campos incidentes, para calcular a distribuicdo de populacéo de estados S de um &omo
alcalino, no regime estacionério e em um processo de absorcao de dois fétons.

Muitos trabalhos sobre efeitos coerentes no regime transiente foram publicados nas
Ultimas décadas, sobre uma variedade de fendmenos de interferéncia. Por exemplo, sobre

batimentos quanticos entre niveis hiperfinos do césio [65], ou sobre a observacdo de
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oscilagBes de Rabi em domos de Rydberg de rubidio em cavidades [66], realizados por
Haroche e colaboradores. Recentemente foram observados batimentos quéanticos em césio
na Ref. [67]. Decamentos livres de inducdo (free induction decay), em processos nao
lineares envolvendo dois fétons em aomos alcalinos ou moléculas, podem ser encontrados
nas referéncias [68-72)].

Apresentamos neste capitulo resultados tedricos sobre efeitos de interferéncia
quéntica na distribuicdo de populagcdo de um sistema atémico, especificamente um &omo
de quatro niveis, excitado por um ou dois feixes de lasers, com diferentes fregiiéncias e
polarizagdes, nos regimes estacionério e transiente.

Mostramos inicialmente a ocorréncia de uma interferéncia quantica entre as
amplitudes de probabilidade de excitacdo de um estado atbmico de um sistema de quatro
niveis, através de caculos anaditicos perturbativos da matriz densidade, no regime
estacionério. Consideramos duas situacfes especificas: uma em que o sistema atdmico foi
tratado como aberto, e outra como fechado. A partir da populagdo de um dos estados
excitados do sistema aberto, obtivemos a visibilidade da interferéncia, e observamos efeitos
de interferéncia semelhantes aos nossos trabalhos sobre a mistura de quatro ondas [35, 36,
40], uma vez que, dependendo do estado relativo de polarizacdo entre os campos
incidentes, temos interferéncias construtivas ou destrutivas no sistema fisico. Analisamos o
papel das taxas de relaxacdo sobre o padréo de interferéncia gerado, de forma anaoga ao
experimento da dupla fenda de Y oung. Incluimos de forma fenomenoldgica o acoplamento
dos estados mais excitados de um sistema de quatro niveis fechado com os modos do vécuo
nas equacdes da matriz densidade, e obtivemos que a expressao cal culada para a popul acéo
de um dos estados € afetada pela taxa total de emissdo do par de niveis superiores,
concordando com o resultado da Regra de Ouro de Fermi para processos de quarta ordem.

Calculamos a resposta transiente das popul agdes de um sistema atdmico na presenca
de um campo de excitacdo, obtendo-se diferentes frequéncias de oscilacdo em funcéo dos
parémetros do laser incidente como dessintonias e frequiéncias de Rabi das transi¢oes. Além
das oscilagcdes de Rabi de dois fotons, previmos o surgimento de oscilagdes das popul aces
atémicas em diferentes frequéncias, através de calculos analiticos semiclassicos da equacéo
de Schrodinger dependente do tempo para as amplitudes de probabilidade de um sistema de
trés nivels. Estimamos a ordem de grandeza dos parémetros fisicos considerados nos

célculos, usando uma transicdo de dois fétons em atomos de rubidio.
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3.2 — Efeitos coerentes estacionarios

Analisamos a resposta estacionaria das populaces atdbmicas de um sistema fisico
semelhante ao que foi estudado no capitulo anterior para o &omo de rubidio, supondo que o
sistema de quatro niveis pode ser aberto ou fechado, desde que outros niveis desacoplados
com os lasers incidentes possam ou ndo contribuir para os calculos.

Na Fig. 3.1 temos um sistema atbmico com quatro niveis de energia, na presenca de

dois feixes de laser, E, (W) € E, (W) .

_ﬂls |d:=
A %\ 0\ \ | o=
@,
™
1 152 $ ............ |b}
O S —
A _j’
~t- |n= '
/') m3=2m1— o,
o, /.)
& |az=

Figura 3.1 - Esquema de niveis de energia do sistema atdmico considerado.

No esquema acima, os niveis ¥a> e ¥4> (i = ¢, d) acoplam-se por transicdes de dois
fétons do primeiro campo, engquanto os niveis ¥4> e ¥> estdo conectados por transi¢coes de
um féton, induzidas pela presenca do segundo campo. O operador Hamiltoniano do sistema
atémico, na aproximacdo de dipolo elétrico, foi definido em (2.10), enquanto os
acoplamentos dos estados atdmicos com os |lasers incidentes foram escritos em (2.11).

As dessintonias dos campos incidentes com os niveis atémicos foram definidas no
capitulo 2, e sdo dadas por:

D.,=2w- w, DCE2wW- wy=D- a ,
D=w-wy , D&EwW - w=D¢ a ,
D 3s=ws- wp=DO-D : (3.2)
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Considerando por exemplo, que ndo existam outros estados além dos quatro niveis
esguematizados na Fig. 3.1, podemos relacionar as populagdes atbmicas para um sistema

fechado, como:

raa-l_rbb-l_rcc-l_rdd::I' - (32)

No entanto, para um sistema aberto, devemos considerar o escape das popul agdes
excitadas, por decaimento radioativo, para outros niveis do sistema completo. Neste caso,

as populagdes atdmicas para o sistema aberto relacionam-se por [64]:
Moot o HAHK)Xr +14)=1 , (33)

onde k descreve a populacéo total dos estados ndo acoplados pel os campos incidentes.
Diferentemente do capitulo 2, onde calculamos a polarizacdo ndo linear gerada no
processo de mistura de quatro ondas, nosso objetivo nesta secdo é obter a populacdo do
estado #b>, na presenca da interagdo com os lasers incidentes. Para obtermos populactes
nos estados excitados do sistema, € preciso ir a ordens superiores em poténcias dos campos

incidentes nas equacdes da matriz densidade. Calculamos a populacéo de v40> considerando
o primeiro campo, E, (W), até 4% ordem, enquanto o outro campo, E,(w,), foi considerado
aé 22 ordem de perturbacdo, o que permite obter populagdes nos estados excitados
dependentes de ambos 0os campos incidentes.

As equacdes Opticas de Bloch podem ser escritas como:

(4 2
— (4,2) 4,2 (4 2) (4,2) 4,2 H (41) (4,1)
[ C%r +gc>¢ +g Xr +hcd ><r +rdc )]+[I(rbc Vcb+rbd de)+c'c]

(4,2) ,
ﬂrdd _€ @2 N o @2 (42 U, [ (@2 (41
=& Gri —q(r &2 +r +[|(rda' V., +rdb*’\/bd)+c.c]
It 8 2 t
ﬂr (4,2)

_é (4,2) d 4,2) (4,2) u [( (2,2) (4,1) ) ]
e —g- Gr..7 - ° >(r +rg )H+ I\ Ve trg V. J+Hce

(4,0)
r
ﬂTFtt, (BDr(4O)_'_gc><r.(40)_'_g >(r.(40)_'_hCd >(r(40) (40))
(4,0) z
fIr g € (4,0) _

h .
1t § e ;‘rMO)”MO))H*['(ré§'°>Vad)+C-C]
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onde G (i = b, ¢, d) representa ataxa total de decaimento dos estados excitados, enquanto g.
e gy descrevem as taxas de emissdo espontanea dos niveis v£> e vd> para o estado ¥0>. Na
auséncia de colisdes ou outras formas de alargamento das linhas atdmicas, as taxas de
relaxacéo das coeréncias sdo dadas por: g; = (1/2) x (G + G) [47]. Utilizamos nas ultimas
equacdes a aproximacdo de onda girante, a qual € Uutil na simplificagdo dos calculos
analiticos através da eliminacéo de termos contra-girantes da matriz densidade.

Embora estejamos utilizando a aproximagdo semi-classica para as equagdes de
movimento da matriz densidade, consideramos de forma fenomenol égica efeitos quanticos
relacionados com a emissao espontanea e o acoplamento do atomo com alguns modos do
vécuo. O pardmetro h¢g foi introduzido fenomenologicamente nas equacGes acima para
descrever a coeréncia mutua induzida entre os niveis vc> e ¥d> em decorréncia do
acoplamento do domo com 0 vVacuo, ou sgja, devido a emissdo espontanea dos niveis mais
excitados para um estado comum intermediario. O cancelamento da emissdo esponténea de
um sistema de quatro niveis foi analisado nas referéncias [56-59], usando-se a aproximacao
de Weisskopf — Wigner e considerando que um par de niveis excitados eram estados

atdmicos proximos em energia, sendo que o parametro hey foi definido nestas referéncias
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como proporciona & média geométrica das taxas de decaimento dos estados excitados, em

decorréncia do acoplamento com um modo especifico do vacuo, sendo dado por:

he = PXJ0. >0, ,
ny, - Ny,
|3, |

p= (35)

onde p descreve o ainhamento entre os momentos de dipolo dos estados excitados. A
derivacdo do termo de coeréncia mitua e das taxas de relaxagdo surgem formalmente nas
equacdes de movimento (3.4), quando o operador Hamiltoniano da emisséo espontéanea €
incluido nos célculos analiticos da equagdo de Liouville.

Desprezaremos inicialmente a contribuicdo do termo de vacuo, fazendo heg = 0,
guando analisarmos um sistema atdbmico de quatro niveis aberto. Essa aproximagdo €
justificada, uma vez que a emissdo espontanea do par de niveis ¥£> e ¥d> para o0 nivel
comum > serd desprezada na se¢do 3.2.1. Entretanto, quando considerarmos a situagdo
em que o sistema de quatro niveis é fechado (secdo 3.2.2), levaremos em conta a
contribui¢do do termo de vécuo nas equactes da matriz densidade.

No processo representado na Fig. 3.1, um sinal de mistura de quatro ondas € gerado
na freqiiénciaws = 2w; — W», sendo que consideramos 0 meio atdmico opticamente fino, e

desprezamos o efeito da absor¢cdo do campo gerado na mistura de quatro ondas, descrito
pela suscetibilidade linear ¢® (ws = 2wy — W»), considerando que Vap = O, de forma

semel hante ao capitulo 2. A contribuicdo deste termo nas equagtes da matriz densidade foi
analisada em parte na Ref. [35].

3.2.1 — Sistema de quatro niveis aberto

Inicialmente, consideramos a situagdo em que o sistema atbmico da Fig. 3.1 €
aberto, e portanto a condicdo de normalizacdo para as populagdes € dada por (3.3). Neste
caso, a populagdo dos estados mais excitados relaxa para outros niveis desacoplados com os
lasers incidentes, mas ndo decaem para ¥0>, sendo as taxas de relaxacdo para esse nivel

desprezadas: g: = gy=0® heg=0.
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Determinamos a populagdo do estado > do sistema aberto, através das solugdes

das equacdes de Bloch (3.4) no regime estacionario:

Abr ég’Z) = 2>{\/cb Am(r ét:"l) )+Vg AM(r c(ig'l)) ] ) (3.6)
1 . . .
= gt Ve & e Var g0 v (re - rgo |
r? = 1 [ iV, r&Y +iv r &9 +iv (r @0 _ (89 )] . @B
db i ad ' ab cb’ dc db \" dd bb
(gdb B 'Dz)

As expressdes andliticas para a populagdo dos estados mais excitados: r (*?) e

r 53'2), também podem ser calculadas, embora ndo sgam relevantes para a discussdo do

efeito de interferéncia quantica presente em r(*?, conforme veremos adiante. As
coeréncias r &?, r 9 e r &9 foram calculadas anteriormente e podem ser obtidas nas

equacdes (2.26). A partir das coeréncias de dois fétons, r (| chegamos as populagdes e a

al

coeréncia entre os estados mais excitados do sistema, em quarta ordem do primeiro campo:

2
Aur 30 = 20, i 39 <A, bl
1 ad

ac " ad

woy_ V.V, €e 1 1 @
= - —+ — ]
(gcd' 'a) 20, - 1D 9, tID, g

r cd (38)

onde, uma vez que 0 sistema é considerado aberto e que Vg = 0, temos no regime
estacionario r (#? =0.
E importante notar o surgimento da coeréncia entre os estados v£> e vd> do sistema,

a qual somente existe a partir da quarta ordem de perturbacéo no primeiro campo. Nesta

ordem, os estados mais excitados acoplam-se através do estado comum, ¥&>, N0S Processos
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ndo lineares de emissdo e absor¢ao de dois fotons em sequéncia o> ® va> ® wd>, ou
vd>® va> ® ve>. Esse acoplamento entre os estados mais excitados do sistema € de
fundamental importancia na distribuicdo de populacdo dos estados excitados, pois as
equacdes da matriz densidade acoplam-se, em quarta ordem de perturbacdo, em funcéo da
(4.0)

existéncia da coeréncia, r

Resolvendo para a populagdo do estado ¥40> do sistema, obtemos a seguinte solucéo:

+

r bb(4,2) — ad\gdb|2 4 ) [D12 '_*'gadgdb] o+ AZ[DZ +gacgcb]

& §p+q:| 4D +z] [D+ct] D +di]

. A>{D1[?1+gadgcb] + A>{D1Dl +gacgdb] y
b et Aoivaz] o7 vaz] doire]

, (39

+

aqual constitui um dos resultados principais deste capitulo, uma vez que permite calcular a
populacdo atdbmica do estado ¥0>, em funcéo de véarios parametros como: dessintonias dos
lasers, taxas de relaxacdo e elementos de matriz da interacdo. Para a obtencdo dessa
equacdo, consideramos que os dois lasers incidentes estdo ressonantes na transicéo por trés
fétons, do nivel fundamental va> para o estado “b>, implicandoem: D=D - D=0 «
D = D e D¢= D¢. Isto significa que as frequiéncias dos campos incidentes devem variar
proporcionalmente, satisfazendo o vinculo: 2ws - W = Mac- Wep) = Wag - W) = W
Definimos a razéo entre os elementos de matriz da interacéo como:

A= Vachb > m. Xy, (310)

>,

VaVeo My X1},

onde vn> representa o estado virtual intermediario na absorcéo de dois fétons da Fig. 3.1. O
parémetro acima € proporcional a relagdo entre os dipolos radiais em (2.44), embora na
presente situacdo envolva a razdo entre os momentos de dipolo totais, com parte radial e
angular. Podemos relacionar (3.10) com o alinhamento p definido em (3.5). A relacéo em
(3.10) é aproximada, uma vez que consideramos que as dessintonias de um foéton do
primeiro campo com o nivel intermediario ¥an> sdo iguais, para o acoplamento efetivo de

dois fotons definido em (2.12): w,. - W, » W,, - W,. ISSO corresponde a considerar que, a
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separacdo de energia entre o0s estados mais excitados do sistema € muito menor do que a
energia de um féton do primeiro laser.

Observamos na expressao analitica (3.9) que os dois primeiros termos representam
as contribuicdes individuais dos estados v£> e vd> para a populagéo de ¥40>, enquanto os
dois ultimos sdo termos de interferéncia que relacionam as contribuigdes conjuntas destes
dois estados. Esta expressdo € muito semelhante ao nosso resultado tedrico anterior para a
intensidade da mistura de quatro ondas [35, 36, 40], no sentido em que uma interferéncia
guantica pode levar ao cancelamento ou ao aumento das contribui¢des individuais dos
estados de Rydberg, conforme veremos adiante.

Podemos observar a ocorréncia de uma interferéncia quantica de trés fétons no
sistema atdmico, na situacdo em que a expressao andlitica (3.9) tende a zero e na auséncia
de relaxactes (vDyv; vDy vo>> gj), 0 que resulta em uma relagéo de proporcionalidade entre

as dessintonias e os elementos de matriz de interagdo

p>)

Dl Wadvdb) + Dl >(Vacvcb) = O « (311)

o | O
. [

+

p>>

Esta equacdo corresponde a situacdo de ocorréncia de interferéncia em sistemas atdbmicos e
moleculares [56-60], e foi discutida no capitulo 2 onde mostramos um efeito de

interferéncia sobre o estado atdmico 6Ps, do rubidio, através da coeréncia r V. A

expressao acima representa a condicdo necessaria ao cancelamento da probabilidade de
transi¢do do estado ¥b>, em virtude da interferéncia entre as rotas de excitagdo envolvendo

os dois lasers incidentes, conforme veremos adiante.

Podemos estudar o comportamento da populacdo rbb(4’2), em funcdo das

dessintonias dos lasers, das polarizagdes relativas entre os feixes e das taxas de relaxacéo
das coeréncias Opticas. Para tanto, normalizamos os parametros fisicos do sistema pela taxa
total de relaxacéo das populagdes, considerando que Gy = & = G. Para estados de Rydberg,
por exemplo, os tempos de vida sdo de microsegundos [73], 0 que resulta em taxas de
relaxacdo em torno de alguns kHz, ou menores.

Na Fig. 3.2 temos a populagéo (3.9) calculada em fungdo da dessintonia de dois
fotons normalizada pela separacdo de energia entre os estados mais excitados, Oi/a). A

curva solida representa o resultado excluindo os termos de interferénciaem (3.9), jaacurva
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tracejada corresponde a situacdo em que os dois feixes incidentes tém polarizactes lineares
paradelas. A curva pontilhada indica 0 caso em que as polarizacbes dos feixes sdo
perpendiculares entre si. Os parametros usados na curva tracejada (polarizagOes paralelas),
em unidades de G, foram: Vac = G, Vo = Vop = Vp = 0,5G, a = 500G, G, = 10G, gy = 10G,,
Ghe =0 = (V2)G, gy = aip = V2(G: + &) = 5,5G. Usamos 0s mesmos parametros anteriores
na curva pontilhada (polarizagdes ortogonais), com a excegdo de que Vep = - G, indicando
uma mudanca de sinal na meia freqiiéncia de Rabi do segundo campo, devido ao efeito de
alinhamento dos elementos de dipolo atdmicos, através da mudanca dos coeficientes de
Clebsch-Gordan. Neste caso, temos que A = +2 e —2, para polarizacbes paralelas e
perpendiculares, respectivamente. Os valores de pico da populagdo atbmica ndo estdo
mostrados, indicando simplesmente as ressonancias de dois fotons do primeiro laser com os

estados v£> (Ds/a = 0) evd> (Di/a = 1).

1,0x10°

8,0x10"

(4.2)
bb

6,0x10"

~

Populacaor
>
2
5

2,0x10"

Dessintonia (D, / a)

Figura 3.2 — Populagéo do estado ¥b> em fungdo da dessintonia D, normalizada pela
separacdo de energia a. A curva pontilhada indica que as polarizagbes dos feixes séo
ortogonais, enquanto na curva tracejada as polarizacbes sdo paralelas. Na curva solida, a
expressdo da populacéo foi calculada sem os termos de interferéncia da Eq. (3.9).
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A escolha dos parémetros fisicos correspondeu a situacdo de baixos campos:
Wi » G << a, 0 que é condizente com a abordagem perturbativa realizada para a
obtenc&o da Eq. (3.9). Podemos estimar valores experimentais para a intensidade requerida
dos lasers, assumindo que YA/ac2= Ge G=2gy » 2p X 1GHz, onde a taxa de relaxacdo Qac
foi estimada nos experimentos descritos no capitulo anterior. Para uma dessintonia do
primeiro laser com o nivel virtual ¥n> em torno de D » 3.000 cni®, temos que o vaor de
pico para a intensidade do primeiro laser é Iy(w1) » 10” W/cn?, o que é condizente com o
valor experimental de intensidade do laser de corante utilizado no capitulo 2. Valores de
intensidade superiores a esse podem ser obtidos com os lasers de corante pulsados, embora
ndo devemos usar valores mais elevados para o elemento de matriz Vj; pois poderemos
invalidar os calculos perturbativos realizados nesta secdo. Consideramos que o estado vb>
tem um tempo de vida muito mais curto do que o par de niveis excitados, ¥£> e vd>, 0 que
€ razoavel quando esses niveis sdo estados de Rydberg de &omos acalinos, por exemplo.
Comparando as curvas da Fig. 3.2, com e sem os termos de interferéncia, vemos
claramente, que, para valores proximos de (D1/a) = 0,6 temos uma interferéncia construtiva
na configuragcdo perpendicular dos campos, e destrutiva quando os lasers estdo polarizados
paralelos entre si. Este comportamento também pode ser visto da condicdo (3.11). Neste
caso, para A = 2 (polarizaces paralelas) obtemos (i/a) = 2/3, 0 que coincide com a
posicdo no espectro em gue a populacdo atdmica praticamente anula-se (curva tracejada).
Para 0 caso das polarizagdes ortogonais, A = — 2, um cancelamento da populacio (curva
pontilhada) ocorre para: (Di/a) = 2.
Recentemente, foram verificados efeitos de interferéncia quantica nas populagdes
dos estados 5S em sodio [62] e 8S em rubidio [63], em experimentos envolvendo a
absorcdo de dois fotons, (w; +w.), de dois lasers de corante contrapropagantes. As
fluorescéncias em cascata na emissdo 4P ® 3S em sodio, e 7P ® 5S em rubidio,
mostraram uma interferéncia destrutiva ou construtiva, quando os lasers tinham
polarizaches paralelas ou perpendiculares entre si, respectivamente. O sina de
fluorescéncia medido € proporcional a populacéo dos estados excitados, sendo possivel
detectar indiretamente o efeito de interferéncia, olhando para a emisséo espontanea dos
estados P. Se fizermos uma analogia entre nosso sistema fisico com 0s experimentos
realizados nas referéncias [62, 63], veremos grandes semelhangas. Por exemplo, podemos

associar a transicao de dois fétons do nosso sistema com a absorcdo do primeiro féton wi
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nestas referéncias, enquanto Nosso segundo campo pode estar associado com a absorgéo do
féton w, do segundo laser de corante. Podemos entdo identificar a interferéncia destrutiva
(construtiva) sobre a populacdo do nivel ¥0>, com a situacdo de diminuicdo (aumento) da
fluorescéncia observada experimentalmente. Dessa analogia, os estados de Rydberg
ressonantes por dois fétons dos nossos calculos sdo equivalentes aos niveis Py, e Py, dos
atomos alcalinos, quase ressonantes com o féton w; do primeiro laser de corante, nos
experimentos citados acima. Em comparacdo aos experimentos do capitulo 2, sobre aMQO
para o estado 18S do rubidio (Fig. 2.15), vemos que ocorre exatamente 0 inverso, pois na
situacdo de polarizacbes paralelas dos dois fétons absorvidos do laser de corante [Fig. 2.15
(@], a interferéncia sobre a linha 18S é construtiva, enquanto para dois fétons com
polarizagdes ortogonais [Fig. 2.15 (b)], a interferéncia € destrutiva. Essa diferenca ocorre
devido a uma mudanca de sinal na dessintonia do primeiro laser de corante, com as linhas
P12 e Py, dos &omos acalinos nos experimentos, sendo a dessintonia deste laser positiva
para o estado Py, e negativa para o P52, 0 que ndo ocorre com nossas medidas do capitulo
2, em relacdo ao estado intermediario vn>.

E interessante analisar a dependéncia da expressio (3.9) com as taxas de relaxacio
do sistema. Se considerarmos que Gic = G € Ov = Gb, entdo a equacdo (3.9) torna-se
invariante por permutagdes aos pares. gic « b ESse resultado evidencia o fato de que as
taxas guc € gy desempenham papéis equivalentes na solucdo analitica e representam os
efeitos destrutivos das relaxagOes, introduzidas fenomenol ogicamente no sistema. Podemos
visualizar melhor a interferéncia destrutiva usando uma escala logaritmica, como
apresentado na Fig. 3.3. Os parametros usados no calculo da curva pontilhada foram os
mesmos da Fig. 3.2, enquanto que para a curva solida, a Unica diferenca foi que
consideramos Qg = Q¢ = 5,5G. As polarizages dos campos incidentes foram consideradas
paralelas entre s (A = 2). Vemos que a populacdo atdmica do nivel ¥b> é minima na
posicao do espectro correspondente a condicdo (3.11): D/a = 2/3, para g = (1/2)G(curva
pontilhada). Entretanto, com o aumento da relaxagdo na curva solida, observamos um

alargamento da franja de interferéncia e diminuicdo de seu maximo valor destrutivo.

(4.2)

Observando os valores de pico de r, nas ressonancias de dois fétons O, =0, a),

vemos que proximo de 1% da populacéo atbmica encontra-se no estado intermediario vb>,

0 que invibializa a possibilidade experimental de deteccéo desses efeitos de interferéncia.
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Figura 3.3 — Populacéo atdmica em func¢do de D,/a, para duas taxas de relaxagdo gy = 0,5G
(curva pontilhada), e g = 5,5G (curva solida), para polarizacdes paralelas incidentes.

O papel das taxas de relaxacdes gy € gy (i = ¢, d) sobre o efeito de interferéncia na

(4.2)

populagéo r,, pode ser melhor entendido ao tomarmos o limite em gque a soma dos

termos de interferéncia em (3.9) tende a zero. Considerando que Qac = G € G = G, ENtEO
encontramos uma relacdo entre as relaxagOes, a separacdo de energia a, e razéo entre 0s
acoplamentos

Axa?

gac >gcb =

a qual se reduz ao caso simples guc ® a/2, quando g, = G € A = 1. Essa condicio
estabelece que, no limite em que as taxas de relaxacdo tendem para a meia separacéo entre
o0s estados mais excitados, e portanto, na condicdo de maximas taxas de relaxacdo, temos

um cancelamento da interferéncia entre as amplitudes de probabilidade de excitacdo do
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estado vb>, as quais S30 equiprovaveis quando A = 1. Para o sistema de quatro niveis
analisado, se as larguras dos estados excitados excederem a separacdo de energia a,
destruimos a interferéncia entre os caminhos quanticos pois agora ndo existem mais duas
rotas acessivels a0 sistema.

Esse resultado guarda alguma semelhanca com o experimento da dupla fenda de
Young, se identificarmos @, € a como a largura e a separacdo entre as fendas,
respectivamente. O didmetro das fendas ndo pode exceder a separacdo entre elas no
experimento de Y oung, pois de outro modo, a visibilidade das franjas de interferéncia seria
completamente destruida, uma vez que os dois caminhos Opticos acessiveis ao foéton
desapareceriam e formariam uma Unica fenda. Na presente situac@o, a taxa de relaxagdo da
coeréncia deve ser menor do que a diferenca de frequéncia associada aos dois caminhos que

levam a defasagem e ainterferéncia entre as amplitudes de probabilidade.

(4,2)

Na Fig. 3.4 mostramos o valor esperado para a populagdo r,, ', em fungdo das

taxas de relaxacdo: g,= g, = O, = O = g, na Situagdo especifica de méxima interferéncia
destrutiva, quando as amplitudes de probabilidade s30 equiprovaveis (A = 1) e
(Dy/a) = /2. Neste caso, a franja de maxima interferéncia destrutiva ocorre exatamente no
centro do espectro, quando os dois estados excitados v£> e vd> contribuem igualmente para
a populacdo do nivel 0>, Isto indica que a populacdo atbmica tende a zero na auséncia das
relaxages, como resultado da interferéncia quéantica destrutiva sobre o sistema. No entanto,
aumentando-se as relaxacOes até o valor (1/2)a, temos que os termos de interferéncia em
(3.9) cancelam-se e a populagéo de ¥b> torna-se méxima. Para taxas de relaxacdo maiores
do que (1/2)a, ocorre uma diminuicdo de valor para a populagdo atbmica, devido a
diminuicdo dos dois primeiros termos da expressao (3.9), provocado pelo alargamento com
as taxas. Vemos na Fig. 3.4 que o parametro importante para a defasagem entre as
amplitudes de probabilidade é a razéo (g/a), e ndo somente as taxas de relaxagéo
individuais.

Os parémetros fisicos usados no calculo da Fig. 3.4 foram os seguintes. Vac = Vag =
Veb=Vap=2G, a=500G, D; = 1/2a=250G, ¢, = gy= 0 =0 = 9= (V2)G+ g,, & = 10G,
O = 5G. Introduzimos uma variavel adiciona nas taxas de relaxacdo: g, a qual fisicamente

pode representar diferentes processos de alargamentos homogéneos sobre 0 meio atémico,

como colisdes, fotoionizacBes, dentre outros. Por exemplo, no caso das colisdes com
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mudanca de fase das func¢bes de onda dos estados envolvidos, teriamos que o alargamento
poderia variar em funcdo da pressio p a que estd submetido o sistema atémico:
Oh = constante - p, onde a constante de proporcionalidade envolve a temperatura da amostra

e a secdo de choque de colisdo, para atransi¢éo atdmica considerada [47].

(4.2)

bb

acaor

Popul

Taxa de relaxacao (g/a)

Figura 3.4 - Populacdo atbmica em funcdo das taxas ge relaxacdo: g, = Q.= 0, = G, = g para
(D/a) = 1/2, e amplitudes de probabilidade iguais (A = 1).

O efeito da interferéncia quantica sobre as populacdes atbmicas pode ser melhor
entendido, olhando-se para um outro conjunto de vetores de base. Em particular, podemos
fazer uma mudanca de base dos vetores de estado do &omo de quatro nives. {ya>, vb>,
ve>, v>}, definindo uma transformagdo unitaria entre os estados de Rydberg que
diagonalize o subespago {vc>, >} do Hamiltoniano definido em (2.10), quando a
condicdo de interferéncia (3.11) é satisfeita:



£)=—Ad) 7 [o) ,
@)= V=0 613

onde o Hamiltoniano de interag&o € dado por:

V=H-H,=hdV,

|a)i|+cc. , (3.14)

i=c,d

Vemos em (3.13) que os valores esperados do Hamiltoniano de interacéo anulam-se
entre alguns auto-estados da nova base: {va>, vb>, v#+>, %~ >}, e converte o sistema de
quatro niveis em dois subsistemas de dois niveis desacoplados, para A = 1, quando
(Dy/a) =12 e na auséncia das taxas de relaxagdo. Se inicidmente toda populacdo do
sistema encontra-se no estado fundamental ¥a>, o nivel ¥#b> ndo é acessado pelos campos
incidentes, pois o estado ¥»+> ndo se acopla com &>, 0 qual somente conecta-se ao estado
Yok >,

3.2.1.1 — Grau de polarizacdo do sistema atémico

Outra maneira de visualizarmos efeitos Opticos coerentes sobre a populacéo atdbmica
do sistema, € calcularmos o grau de polarizacéo linear, R, em funcéo das freqliéncias dos

lasers incidentes. Podemos definir este parametro para a populacéo do estado ¥b> como:

rO_ ™
P =_bb _bb (3.15)
Loy ™ ’ '

bb bb

onde r " e r ) representam a populagdo do nivel 40>, quando os dois campos incidentes
tém polarizacbes paralelas e perpendicul ares entre si, respectivamente. Esta funcdo pode ser
usada para avaliar com grande precisdo a razéo entre elementos de dipolos atdmicos [74],
servindo também para visudisar o efeito da interferéncia sobre a populagdo atbmica
andisada, em funcdo das polarizagbes dos lasers incidentes. Calculamos o grau de

polarizacéo a partir da expressao (3.9), sendo que na Fig. 3.5 mostramos 0 R percentual,
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em funcdo da dessintonia de dois fétons normalizada, *b/a). Nas ressonancias de dois
fétons B é préximo de zero, para D = a, evae + 60% quando D = 0. Observamos um

quase cancelamento der ( na posigdo de maxima interferéncia destrutiva: (D./a) = 1/2,

guando P. ® — 100%.

Os parametros fisicos utilizados para o calculo da curva da Fig. 3.5 foram: gy = 5G,
Od = Gc = 0,5G, gp = @b = 5,5G, e a = 500G. O valor exato dos elementos de matriz V;
considerados ndo tem relevancia para o calculo do R, sendo importante somente a relacéo
entre eles, através do parametro A definido em (3.10). No caso das polarizacbes paraelas,
consideramos que Vag = Vo = Vb = Veb ® A = 1. Para 0 caso ortogona das polarizagbes
dos lasers incidentes, adotamos que Vadg = Vae = Vb, Vb = — (12)Vgp ® A = — 1/2. As
mudancas no médulo e sinal do parametro A devem-se aos coeficientes de Glebsh-Gordan
das transi¢Oes, conforme veremos a seguir.

Nas referéncias [62-63], 0 R foi obtido experimentaimente em &omos alcalinos,
através da fluorescéncia induzida por laser, e assumiu valores fixos quando os nivels
intermediarios, Py2 e P32, estavam ressonantes com um dos lasers de corante utilizados nas
transi¢Oes de dois fotons: P (linha D) = 0%, P_(linha D,) = 60% . Estes valores especificos
para 0 B dependem dos coeficientes de Clebsh-Gordan dos dipolos de transicéo, os quais
apresentam uma variagdo de um fator (—1) para linha D; e (+1/2) para linha D,, quando as
polarizacbes dos lasers sdo ortogonais, em relacdo ao caso das polarizacOes paralelas
incidentes. E interessante observar que na Fig. 3.5 o grau de polarizacd0 assumiu 0S
mesmos valores medidos experimentalmente em [62-63], quando os estados mais excitados
estavam ressonantes por dois fotons (O = 0, a). Essa coincidéncia ocorreu por causa da
analogia que pode ser feita entre 0 nosso sistema de quatro niveis e 0s processos de
absorcdo de dois fotons observados experimentalmente, sendo que as variagdes nos
coeficientes de Clebsh-Gordan nos dois sistemas fisicos considerados sdo semel hantes.

Analisamos também a dependéncia do grau de polarizacdo com as relaxacoes.
Considerando que: Gd = Gc = Gb = Qv = g, e para A = 1, (O/a) = 1/2, mostramos na
Fig.3.6 o0 P. em funcdo das taxas de relaxacdo do sistema, g. No limite em que as
relaxacOes s80 muito pequenas (@ << a), temos que R ® — 100%, enquanto gque este
paréametro decresce em modulo com o aumento das relaxagdes. Esse resultado é andogo ao

gue foi discutido na Fig. 3.4, e evidencia o papel destrutivo das relaxacOes sobre as
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propriedades de coeréncia do sistema atdbmico estudado. Na Ref. [60] Agarwal comenta a
possibilidade da inibicdo do efeito de interferéncia na emissdo espontanea de um par de
estados excitados de um sistema de quatro niveis, em decorréncia das relaxagdes do
sistema, através por exemplo da adicdo de um gas buffer na amostra, com consequente

alargamento das linhas espectrais.

P (%)

Dessintonia (D, / a)

Figura 3.5 — Grau de polarizagdo, P (%), em funcdo da dessintonia de dois fétons,
normalizadas pela separacéo de energia entre os estados excitados.
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Figura 3.6 — Grau de polarizacdo, P, (%), em funcéo das taxas de relaxacdo, g, = 0. = G, = G
= g, normalizadas pela separacéo de energia entre os estados excitados.

3.2.2 — Sistema de quatro niveis fechado

Nesta situacdo, as populagbes dos quatro niveis de energia do sistema satisfazem a
equacdo (3.2), implicando que os estados mais excitados do sistema decaem
exclusivamente para o nivel ¥0>, isto €, quando as taxas totais de decaimento dos estados
excitados coincidem com as taxas de emissdo espontanea dos niveis mais excitados para o
estado 0>, G; = g, Gy = gy nas equagdes de movimento (3.4). Relembrando que na se¢éo
anterior o nivel ¥pb> somente pdde ser populado pela emissdo estimulada dos niveis de
Rydberg, mediada pela presenca do campo E,(w,), no sistema fechado temos canais
adicionais para popular ¥0>, em decorréncia da emissdo esponténea dos niveis > e vd>.

As solucbes das equacdes dpticas de Bloch forneceréo as populacfes atdmicas no

regime estaciondrio, levando-se em conta, neste caso, que os estados vc> e w> sd0
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acoplados pelo parametro definido em (3.5), em decorréncia da inclusdo fenomenol 6gica

do acoplamento do atomo com os modos do véacuo:

Gr {2 =[G 42+ Gy (32 +hy, (r 82+ $2)] +[i r GV, + &V, ) +cc]

C

(4,2) — d (4,2) (4 2) (22 (41
Gria? == e 62+ 29+ (r GV, +1 0V, )+
(42) — d @2) 4 (4 2) (2,2) (41)
Gcrcc - C ><r )+[ (rca Vac+rcb Vbc)+C'C]
1 h U
(22) — (21 (0,2) _ (0,2 _cd (2,2)
r XéV r +IV (I’ - ) Xr ;
ac cb” ab ad ]
(gac +iD ) 2 u
é h u
ra? = ol a 2D 4y, (r 02 - ¢ 02). Dot s 221
( +iD ) 2 H
1 é . . . h u
(41 — (2.) (4,0) (4,0) (4,0) d (4.3)
Fe™ = - 2y IVacr ab +IdeI’ cd +|Vcb(r e " Voo )' =Xr do
(gcb } IDz) e 2 y]
1 é . h u
F 2R Vgt 89 iV r 80 4V (r 60 - 1 (9)- Dot 0
(gdb - lDz) 8 H
(42) — 1 é (2,2) iv (2,2) _ cd (42) 4 (4 2) 3.16
r XAVaa Mea” = Vel g >(r )u , (3.16)
(gcd - |a) e

onde devemos destacar novamente que o campo de vacuo foi introduzido nas equactes
semicléssicas da matriz densidade de forma fenomenol 6gica.
De forma semelhante a se¢éo anterior, resolvemos as equacdes da matriz densidade

para encontrar r . Temos entd um novo sistema de equagdes acopladas, com uma

equacdo subsididria (2.27) paraacoerénciadaMQO, r &Y

Go X bb(42) = 2){Vac X m(r ac(ZZ) ) +Vad X m(r ad o )]
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Y = e AVer £ IV, - e 7
(gac+|D) 2 u

Y = VT iV, - T 0 , @17
(g, +iD) 2"

onde consideramos que em ordem zero no primeiro campo, somente existe populagdo no
estado fundamental do sistema: r \*® = r*? =d,.
Resolvendo as duas Ultimas equagdes em (3.17) para as coeréncias de dois fétons

r #?(i = c, d), podemos encontrar uma expressdo analitica para a populagdo atébmica
procurada. Consideramos algumas aproximagoes para simplificar: i) tomamos o limite de

grandes dessintonias: |D1|, |D'1| >> G, Qd, Do 11) mantivemos somente termos lineares

envolvendo as relaxactes dos estados mais excitados, desprezando termos quadréticos, ou

em ordem superior: d’., 9,.*Q.y, 95, N, ...® 0. Com essas aproximagdes, temos que:

rbb 2 xé}a/ai Yac +Yad Had ad G h Nacv_ad - advdb| ﬁz i"' ZA i (3.18)
€% o DO 5 Gow 07 D DO;

onde A é araz&o entre os acoplamentos, definida em (3.10). Novamente consideramos que
os dois campos estéo ressonantes na transicao de trés fotons, do nivel fundamental va> para
oestado > D3 =D, —Dy =0.

Observando a expressdo (3.18), vemos que a populacdo atdbmica € constituida pela
soma de duas parcelas. O segundo termo a direita corresponde a populagdo devbh> para um
sistema aberto, no limite em que as relaxacbes sdo desprezadas na equacdo (3.9) (G, Ob =
0). Este termo apresenta um efeito de interferéncia quantica entre as rotas de excitagcdo para
o nivel vb>, envolvendo os dois lasers incidentes, e foi analisado em detalhe na secéo
anterior. A primeira parcela da expressdo analitica envolve somente o primeiro campo, em
guarta ordem, e representa 0 decaimento espontaneo do par de niveis mais excitados do
sistema. Este termo corresponde as situagfes anadlisadas nas referéncias [56-60], onde
também € possivel identificar um efeito de interferéncia quantica, no espectro de emisséo

esponténea de um aomo de quatro nivels.
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No Apéndice B, calculamos a taxa total de emissdo do par de estados mais excitados

do sistema, e mostramos que o primeiro termo da expressdo analitica (3.18) coincide com a

0)

populagdo atdémica r,,“”, na presenca unicamente do primeiro campo de excitagdo.

Portanto, podemos reescrever a expressao (3.18) da seguinte forma:

r bb(4,2) ® rbb(4.0) + Zgab (29 2 (319)

r-ab !

onde estabelecemos com relacdo um vinculo entre o efeito de interferéncia quantica
sobre a populagdo do estado ¥b>, e 0 processo de mistura de quatro ondas analisado no

capitulo 2, e descrito teoricamente em termos da coeréncia da matriz densidade r ¥ . Esse

fato concorda com os resultados discutidos na Fig. 3.2, em que uma interferéncia destrutiva
(construtiva) ocorre no sistema atdmico, para polarizacbes incidentes paralelas
(perpendiculares) entre si, estando em acordo com as medidas experimentais realizadas no
capitulo 2 para o estado 6Ps» do rubidio (Fig. 2.22). A relagdo (3.19) é particularmente
importante, pois estabelece que a interferéncia observada na MQO tem a mesma natureza

da interferéncia quantica prevista teoricamente para a populagédo do nivel ¥o>.

Podemos observar o cancelamento do termo de emissio espontanea, r,,“?,

considerando a situagdo particular em que as amplitudes de probabilidade, envolvendo o
primeiro campo, sao equiprovaveis, e os dipolos atbmicos do par de niveis superiores estao
alinhados (p = +1):

Vad :Vac !
m,= g, ,
D,=- D, , (3.20)

onde consideramos o limite de grandes dessintonias de dois fétons: |D1| : |D1| >> g,. O

primeiro termo a direita em (3.19) pode atuar como um background na expressdo da
populacdo atbmica, podendo ser responsavel pela eliminacdo do efeito de interferéncia
guantica envolvendo os dois campos incidentes, sempre que a condic¢éo (3.11) for satisfeita,

para parametros diferentes dos considerados em (3.20), o que faz com que o modulo ao
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quadrado da coeréncia r *” sgja minima. Nestas condigdes, a populagio atdmica de o>

(4,0)

ndo mais se anula, e tende para r,, —, em decorréncia do decaimento espontdneo dos

nivels de Rydberg. Este termo também pode ser obtido a partir da regra de ouro de Fermi
para processos de quarta ordem, através do calculo da taxa total de transicéo, por absor¢ao
de dois fétons, do estado fundamental va> para o estado ¥b> do sistema, conforme
mostramos no final da tese no Apéndice B.

Recentemente, Xia e colaboradores [19] observaram pela primeira vez, o
cancelamento da emissdo espontanea em dimeros de sodio (Naz) com absor¢do de dois
fotons, e na situacdo em que os momentos de dipolo entre os estados moleculares
envolvidos na interferéncia eram paraelos entre s. Na Ref. [60] Agawa deu uma
interpretacdo fisica para esse experimento, em termos do cancelamento das amplitudes de
probabilidade, devido a uma interferéncia quantica. As condi¢des de cancelamento da

(4,0)

populacdo r,, " em(3.20) sdo completamente analogas as observadas experimenta mente

em [19], e estabel ecidas teoricamente em [60].

3.3 - Efeitostransientes coerentes

Consideramos nesta secdo a evolucéo tempora das populagbes de um sistema
atbmico interagindo com um feixe de laser em transicbes de dois fétons. Analisamos
especificamente 0 esquema apresentado na Fig. 3.7, considerando que os estados
intermediarios ¥n> ndo estdo ressonantes por um féton com o campo de excitacdo, e que 0
laser incidente somente estara ressonante por dois fotons com um dos niveis excitados de
cada vez. A separacdo de energia entre esses estados € dada por 7ia . As frequéncias de
Rabi das transi¢des de dois fotons sdo representadas por: 2Vye € 2Vy. O sistema atémico no
qual os clculos transientes serd0 conduzidos corresponde a0 esquema de nivels
apresentado na Fig. 3.1, na auséncia do segundo campo E,(w,), formando um sistema de
trés nivels acoplados a um intenso feixe de excitacdo, em uma configuragcdo do tipo V. A
abordagem adotada para a obtencdo de solugbes anditicas para as distribuicdes de
populacdo dos estados excitados, consiste em resolver a equagdo de Schrodinger

dependente do tempo, para as amplitudes de probabilidade do sistema atémico, na presenca

de um campo forte de excitacao.
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Fig.3.7 - Diagrama esquemético do sistema fisico considerado para observagdo de efeitos
transientes coerentes na populacéo dos niveis atdbmicos.

O Hamiltoniano do sistema de niveis acoplados pelo laser de excitacdo, pode ser

escrito, de maneira semelhante a equacéo (2.10), da seguinte forma:

20 Vo) V0o
A=nV. ) w, O - , (321)

ac

g/da (t) 0 Wad B

onde o nivel va> € o estado fundamental do sistema, os modulos das freqliéncias de Bohr

das transi¢des por dois fotons sdo w; = |E ; - E,|/ 7, sendo os autovalores do Hamiltoniano

ndo perturbado dados por: E;. Os elementos de matriz da interacdo foram definidos
anteriormente, e séo dados por:

V() =V, exp(2iwt) ;

- _e’ o MM
Vv, QTEL- S : (3.22)

os quais sdo definidos como metade da freqiiéncia de Rabi das transi¢cdes de dois fétons.
Nosso objetivo é calcular a dinamica da populacdo dos estados excitados do sistema
V da Fig. 3.7, e identificar os efeitos transientes coerentes nesses estados. Consideramos

gue o sistema atdmico esta no estado va>emt = 0, apos o laser de excitacdo ter sido ligado
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em um tempo anterior ¢ = -[J). Entdo em um instante de tempo posterior, t, teremos o
aomo em uma superposicdo dos estados atdbmicos acoplados pelo laser, cuja funcéo de

onda € dada, na descricdo de Schrddinger, por:

Y (©)) =c,(®)|a) +c, () exp(- v t)| c) + ¢, () exp(- ivt)|d) . (323

Podemos definir novas amplitudes de probabilidade [75], que tornam a evolugado

temporal dafuncdo de onda (3.23) mais simples de ser analisada:

C.(t) =c,(t)
C.(t) =c. (t)exp(iDt)
C, (t) =c, (t) exp(iDyt) : (3.24)

onde as dessintonias de dois fétons, D, e D, , foram definidas em (3.1).

Alguns trabalhos foram publicados, nas Ultimas décadas, sobre efeitos transientes
coerentes em sistemas de trés niveis [76-83]. Dentre eles, destacamos as medidas recentes
de oscilagdes de Rabi de dois fotons em um sistema molecular de trés niveis [83]. Na Ref.
[76], Cohen e Dalibard discutem a observacdo de periodos escuros na fluorescéncia
induzida por laser, em um modelo de trés niveis também do tipo V, e com um estado
metaestavel no sistema. Envolvendo transicdes de um foton, os autores calculam as
amplitudes de probabilidade dos estados atdmicos perturbados por um laser de excitacao.
As equagdes de movimento que resolveremos adiante para o sistema atémico representado
na Fig. 3.7 sdo semelhantes as equacdes da Ref. [76], embora as transicoes atbmicas, em
Nosso caso, envolvam absor¢do de dois fétons.

Em termos das novas amplitudes de probabilidade (3.24), a equacéo de Schrodinger

para os niveis atbmicos acoplados pelo laser de excitacdo, pode ser escrita como:

%Ca(t) =- i\Z:lc >Cc(t) - i\ld >Cd (t) )
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d

4 C-0=[D:- (Gr2hc.)- V.. C. () ,

d

=G, 0=[D.- (@ /2]c,0- V., .0 , (329

O sistema de equagdes acima pode ser resolvido, usando o método da transformada

de Laplace, o qual nos permite calcular as populagdes atdmicas do sistemaV (j = a, ¢, d):

r,=Ic,o , (3.26)

Passando para o espaco transformada de Laplace, com as condigdes iniciais:

C,(0) =d,; , obtemos um sistema de equagtes al gébricas:

aj !

C.9 = {1 V(9 1V, 0, (9)] ,

=iV, C,(9)
C.(9= s- iD,
C,(5)= N CalS) , (3.27)
s- 1D,

onde usamos a propriedade da transformada de Laplace, A, da derivada de uma funcéo
andlitica em (3.27): A|dC, (t)/dt|=s3A|C,(t)|- C,(0)=s>C,(9)- d,, sendo que as
condi¢des iniciais usadas significam que o a&omo encontra-se no estado fundamental no
instante detempo t = 0.

Resolvendo o sistema de equagdes algébricas (3.27), obtemos que:

C (g = (871D (s- D)
D(s)

CC(S) - i\ch>((SS; IDl)
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C,(s) =- iVadez)- D) , (3.28)

onde a funcéo no denominador, D(s), da os pdlos das amplitudes de probabilidade e define
as freqliéncias caracteristicas de oscilagdo das populagdes atdbmicas. A forma analitica do

denominador dos coeficientes de Laplace é dada por um polindmio complexo de grau trés:
D(9)=5'- is” {D, +D, J+ V2 + V2 - (0,50)] - V20, +V20) . (329)

Podemos simplificar as expressdes analiticas dos coeficientes de Laplace (3.28),

considerando que o termo em ordem zero do polindmio em (3.29) anula-se identicamente:

V2D, +V,5 D, =0 . (3.30)

Uma condicéo de vinculo semelhente a (3.30) foi considerada nas referéncias [56-60], em
gue o cancelamento da emissao espontanea de um par de niveis excitados de um aomo de
guatro niveis foi analisado, devido a uma interferéncia quantica destrutiva nas amplitudes
de probabilidade de acessar um nivel menos excitado. A condicdo (3.30) simplifica a
expressdo do denominador ressonante D(s), pois equivale a uma transformacdo que
preserva 0 centro de massa dos dois nivels de Rydberg, embora restrinja os resultados
obtidos as situagdes onde um vinculo entre acoplamento e dessintonia deve ser satisfeito.
Resolvemos entdo as equacdes de Laplace, impondo o vinculo (3.30), sendo que os

pdlos encontrados para as amplitudes de probabilidade sdo:

§=0 :
S, = IE>(Dm + . (3.31)

Definimos dois novos parametros nos pélos dos coeficientes de Laplace, a
dessintonia total entre o par de niveis excitados, D, e afreqliéncia de Rabi generalizada, W
para o sistemade trés niveis.

D,°D,+D,=2D, -a , (3.32)

we 42 +v2)+(D,- D)} , (3.33)
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sendo que, por simplicidade, omitimos a partir dagui o simbolo indicador das amplitudes

lentas da meia freqiiéncia de Rabi: \Zj ® V,.

O primeiro pélo em (3.31) contribui com um termo dc para as populacbes atdbmicas,
sendo responsavel pela resposta estaciondria do sistema a tempos longos apos o laser de
excitacdo ter sido ligado. Os outros dois polos €, S3) s80 imaginérios puros, e ddo as
freqUéncias caracteristicas de oscilacdo das populagdes atdmicas. Uma vez achados os
residuos dos pdlos e invertidos os coeficientes de Laplace (3.28), podemos encontrar as

amplitudes de probabilidade para os estados excitados do sistema:

Co) =22 ep(iD, 12){C, - 1°C; (1)

c.0=2epliv2pc0- o] . 33
onde para o nivel mais excitado (j = d) temos por definicdo que:

25D, AN

- o)

25D,

w - o7

C,(t)= Jcos(Wt/2)- cos(D, t/2)] :

C, (t) =sn(W/2)+ {D, x6n(Wt/2)- Wxen (D, t/2)]

4V7 : "
() =18 {le;of +[c;0f } . (339
Enguanto que para o nivel menos excitado (j = ¢) temos, por definicdo, que:
25D, AW
(\N2 B Dzm)

250,

(w- o)

‘\“A’;i dlc.of <ol | . (339)

C.(t) = {cos(Wt/2)- cos(D, t/2)] :

C.(t) =sin(Wt/2)+ {D_>dn(Wt/2)- Wxsn(D, t/2)]

re(t=
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A expressdo analitica da populacdo atbmica do estado fundamental, r . (t), pode
ser obtida a partir do coeficiente de Laplace (3.28), embora sgja bem mais complicada do

gue as expressdes (3.35) e (3.36). Entretanto, o clculo desta populagdo coincide com a

relacdo de completeza para as popul ages do sistema de trés niveis fechado:

raa(t)+ rcc(t)+rdd(t) :1 ' (337)

sendo que, embora tenhamos desprezado a emissdo esponténea dos estados excitados do
sistema, 0 estado fundamental pode receber populagdo dos niveis excitados, através da
emissdo de dois fotons em cascata: vd>, o> ® vn>® va>.

Observando as expressdes analiticas para a populacdo dos estados excitados, vemos
que a dindmica do sistema atébmico € governada pelas oscilagdes de Rabi de dois fétons,
definidas pela frequéncia generalizada em (3.33). Se tomarmos o limite em que o sistema

de trés niveis tende para um sistema de dois niveis, qguando uma das amplitudes de

probabilidade tende a zero, por exemplo: C, (t) ® 0, entdo a equacdo (3.36) prevé que:

C.()® 0, C.(t)® sn(W/2) ,

r(H)® %‘i@nZ(wuz) , (3.39)

onde este limite assintético é obtido das equacdes (3.35) e (3.36) quando Vaq ® 0. Para

satisfazer o vinculo de validade das expressdes anditicas encontradas (3.30), entdo é
preciso que D,® 0. O resultado expresso em (3.38) é conhecido e representa o fendmeno

das oscilagbes de Rabi de dois fotons, o qual foi recentemente observado por Linskens e
colaboradores na Ref. [83], utilizando-se algumas linhas de um intenso laser de CO, em
mol éculas de SFs.

Na Fig. 3.8 mostramos a dinamica das popul agdes do sistema V, na situagdo em que
a meia freqiiéncia de Rabi, da transi¢cdo de dois fétons envolvendo o nivel mais excitado, é
muito pequena: Vag << V¢ €, portanto, o sistema comporta-se como um aomo de dois

nivels, de acordo com (3.38).
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Fig.3.8 — Evolucdo temporal das populagdes atdmicas, na situacdo em que o sistema comporta-
se como um atomo de dois niveis, para V,, = 10 V,, a = 10" V,, D, = 0.099 V,,
D’ =- 9.999x10°V,,, W» 2 V,. Em detalhe no grafico de baixo, vemos a transformada de
Fourier da populacdo dos estados ¥a> e v4>, mostrando a freqtiéncia de Rabi generalizada.

A evolucdo temporal é expressa em unidades da fluéncia do campo de excitagéo
(2Vact), enquanto as frequiéncias séo dadas em unidades de V.. No gréfico de baixo, vemos
a transformada de Fourier (FFT — Fast Fourier Transform) das populagdes atdmicas,
mostrando a freqiéncia de Rabi generalizada (3.33) do sistema. Os parametros usados nos
calculos foram: Vg = 103V, a = 10V, Dy = 0.099V4, D1’ = —9.999 X 10V, ® W »
2V 4. Portanto, a fregliéncia de Rabi generalizado do sistema de trés niveis tende para a

freqliéncia de Rabi datransi¢éo de dois fétons, envolvendo o estado excitado vc>.
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Podemos notar que a condicdo de méxima populagdo para o nivel »c> ocorre toda

vez gque a area do pulso de excitacdo, correspondente a freqiéncia de Rabi de dois fétons
(2V ), for um mdltiplo impar dep (m=0, 1, 2, ...):

(Voo ) s = 2M+ 1) , (339)

maximos
enquanto que, pulsos com &reas iguais a um multiplo par de p, resultam em minimos para a

populacéo atémica do estado excitado:
(Z\/ac >¢) minimos = (2m) )p . (340)

Esses resultados para as oscilagdes de Rabi de dois fotons séo completamente andlogos ao

caso de um féton, em um sistema atémico de dois niveis de energia [84-85].

Uma situacdo um pouco diferente ocorre na Fig. 3.9, onde as trés populactes

atdmicas evoluem no tempo. Os parametros usados nestas curvas foram: Vg = 1/2 Vo,
a = 0,1 Vg, D1 = 0,08 Ve, D1 = - 0,02 Vac ® W » 2,24 V.. Observando a evolucéo da
populacdo dos estados excitados, vemos que ndo existe uma Unica freqiéncia de oscilagéo,
como ocorreu na Fig. 3.8. Além do mais, a populacdo atdmica do nivel mais excitado,
r 4 (t), é diferente de zero neste caso. Mostramos na Fig. 3.10 a transformada de Fourier
das curvas da Fig. 3.9, onde indicamos nos espectros duas frequiéncias caracteristicas, sendo
0 pico maior (2) correspondente a freqiéncia de Rabi generalizada: W2p = 0,36 V;
enquanto o pico menor (1) representa 0 médulo de uma das raizes complexas (3.31):

|s,| =(@/2)%D,, - W/2p = 0,17 V. Dependendo da escolha dos parémetros do sistema,

temos oscilagcbes das populacbes atbmicas em D, W, e no batimento entre essas

frequéncias.
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Fig.3.9 — Evolucdo temporal das populagdes, paraV,, = 0,5 V,., a = 10"V,., D, = 0,08 V,,
D, =-002V,, W»224V,,.
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Fig.3.10 — Transformadas de Fourier para as populagdes atdbmicas da Fig. 3.9, mostrando em
detalhe duas frequéncias caracteristicas de oscilacdo, (1) e (2), correspondentes aos polos
complexos (3.31).

Uma condic¢éo necesséria para se observar experimental mente oscilaces de Rabi de
dois fotons € a eliminagdo do fendmeno da réapida passagem adiabatica [84, 85], evitando-
se atransferéncia direta de populacdo para estados intermediarios, na transi¢do de um féton

va>® yn> no esquemadaFig. 3.7. Paratanto, a dessintonia de um foton, D =w,, - w;, do

laser de excitacdo com os estados intermediarios ¥n> ndo pode ser muito pequena: D >> G,,

onde G, representam as taxas de relaxacéo dos estados intermediarios. Portanto, o laser de
excitagdo ndo pode ser muito curto temporalmente, de maneira que pulsos de picosegundos
ou mais curtos ndo podem ser usados. As dessintonias de dois fétons do laser incidente com

os estados excitados devemn ser muito menores do que a freqiiéncia de Rabi generalizada

[86]: W>> |D1| , |D1| , para aumentar as segdes de choque de absor¢do de dois fotons. Nos

célculos transientes realizados, as dessintonias utilizadas satisfizeram a essa condig&o.
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E interessante analisar a dindmica das populagdes do sistema V na situagio em que
as amplitudes de probabilidade s&o equiprovaveis: |Vag| = [Vac|. Na Fig. 3.10 apresentamos o
céculo da populacdo dos estados excitados do sistema de trés niveis, em funcdo da meia

freqUéncia de Rabi vezes o tempo (Vac xt), e da diferenca de energia entre os niveis, 7a .

0.6

Occt, O,0dd t, O g, 4

0.2

alVag

VacXt

Fig.3.10 — Evolugdo temporal da populagdo dos estados > e v8> em funcéo da separagdo de

energia a entre os estados excitados, na situacdo em que as amplitudes de probabilidades séo
equiprovaveis. Abaixo, temos as curvas de nivel da superficie 3D.
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Os parametros usados na Fig. 3.10 foram: Vag = Vae, D1 = — D1 = a/2. Neste caso, a
dessintonia total (3.32) das transi¢des de dois fotons anula-se, Dy, = 0O, significando que o
campo de excitacdo esta sintonizado exatamente no centro do espectro, equidistante dos
dois estados v£> e v> do sistema. Nesta situagdo, as freqiiéncias de Rabi sdo iguais e as
amplitudes de probabilidades, conectando o estado fundamental com os estados excitados,

devem ser equiprovéveis, resultando em: r ,(t) = r . (t) . Podemos notar na superficie

tridimensional que, para diferencas de freqiéncia em torno de a » Vg, Ocorre um
dobramento no periodo das oscilages, o que pode melhor ser visualizado nas curvas de
nivel da superficie, mostradas na parte inferior da figura.

Na Figura 3.11 mostramos a dinamica das popul agdes, quando os parametros fisicos
escolhidos foram: Vag = Vac = @, D1 == D; = 0,5 V. A freqiiéncia de Rabi generalizada,
neste caso, vale W= 3 V.

------ r @ ——r (O =r_@
10
0,8 .
zg 0,6 —
2 04l
o
0,2
0,0
0 | (4/3)p | 83)p | (12/3)p | (16/3)p | (20/3)p
-1
Tempot (V_ ")

Fig.3.11 — Dinamica populacional, quando as amplitudes de probabilidades sdo equiprovaveis,
para V,, = V,, = a. Existem dois periodos de oscilacdo, relacionados a freqiéncia de Rabi
generalizada do sistema de trés niveis.
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Observando a Fig. 3.11 podemos notar duas fregquéncias de oscilagdo, sendo que um
dos periodos coincide exatamente com a metade do outro. O menor periodo de oscilacdo é
dado por T = 2p/W= 2p/(3V4). O maximo valor para as popul agdes nos estados excitados é
dado por: r, (t) = r(t) = 50%, nos instantes de tempo em que a populacdo no estado
fundamental anula-se, e 0 sisterma atbmico encontra-se completamente invertido.
Na Figura 3.12 mostramos os espectros de Fourier das populagdes apresentadas na
Fig. 3.11, sendo a curva de baixo a FFT da populagdo do estado fundamental, enquanto a
curva de cima € para os estados excitados. Os dois picos rotulados como (1) e (2), ocorrem
exatamente nas frequéncias. (1/2) x W2p = 0,24 V4, e W2p = 0,48 V4, respectivamente,
correspondendo a situacdo de dobramento de periodo observada nas respostas transientes

das populacoes.

)
(1)

S

@

3 FFET [r (1), r_(1)]

-

e

©
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=
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< FFT [r (D]
0,0 | 015 | 1I,0 | 1I,5 | 2:0 | 2:5 | 3,0

Frequéncia (V_)

Fig.3.12 — Transformadas de Fourier das populacdes atdmicas, para amplitudes de
probabilidade equiprovaveis: V,, = V,. = a. Os dois picos presentes sdo a freqliéncia de Rabi
generalizada, W, e o sub-harménico, W2.
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Podemos realizar uma rotagdo na base de vetores de estado, na qual o Hamiltoniano
(3.21) do sistema de trés nivels esta representado, de forma que este operador sgja expresso
em uma forma diagonal. Em geral, os auto-estados que diagonalizam o operador
Hamiltoniano sdo chamados de estados vestidos (@ressed states), os quais surgem da
interacdo entre a base de estados ndo vestidos (bare states) com o campo de excitagdo. O
modelo de &omo vestido geralmente € encontrado na literatura para sistemas de dois niveis
[87-88], 0 qual descreve os efeitos conjuntos da interagcdo domo-campo. Entretanto, para
sistemas de trés niveis a extensdo do modelo é pouco discutida, sendo que nas referéncias
[89-91] sdo fornecidas algumas generalizagdes para sistemas com mais de dois nivels.
Encontramos que os estados que diagonalizam o Hamiltoniano do sistema de trés

nivels podem ser escritos como, (n=1, 2, 3):

é u
gi + Q “xd\u
ga E, D, g>1 it !3)1 >8

IL.) : (3.41)

n

os quais foram calculados usando-se a condi¢do de vinculo (3.30). Os correspondentes
autovalores séo dados por:

E=2{0,+W, E=0, E=2{,-W) . (4

e coincidem com os maodulos dos trés polos (3.31) das amplitudes de probabilidade, ou as
freqiiéncias caracteristicas de oscilacdo das populagbes dos estados ndo vestidos.
Chamamos os kets expressos em (3.41) de estados “vestidos’ classicos do sistema de trés
niveis, uma vez que adotamos uma abordagem semicléssica para os célcul os tedricos, sendo
0 campo eletromagnético tratado de forma classica (ndo quantizado), o contrério do que é
comumente feito na abordagem de &omos vestidos.

Os fatores de normalizagdo dos estados ortonormais que diagonalizam o
Hamiltoniano séo:

(3.43)
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Podemos calcular a dependéncia dos autovalores de energia (3.42), em fungdo da

razéo entre as frequiéncias de Rabi das transi¢oes de dois fotons: (2Vag)/(2Vac). NaFig. 3.13,
apresentamos os autovalores de energia em unidades de V., variando a razdo entre os
acoplamentos: Vag/Vac € parauma dessintonia Dy = 0.01V,.. Podemos notar que, na situagéo
em que Vag Vo = 1, temos a dessintonia total anulando-se: Dy, ® 0, e a separacéo de
energia entre os estados “vestidos’ (E; — E»), (E2 — E3) em (3.42), é exatamente igual a mela
fregiiéncia de Rabi generalizada, W2. Ja a separacéo (E; — E3) é igua a uma frequéncia de
Rabi generalizada, W. Portanto, a separacdo de energia (splitting) entre os estados
“vestidos’ coincide com as frequéncias de oscilacdo das populacBes atdbmicas ndo vestidas,

calculadas anteriormente.

1 i
L0 /2
> i =
Ll |
1 o

vV IV

ad ac

Fig.3.13 — Autovalores de energia dos estados “vestidos” do sistema de trés niveis, em fungao
da razdo entre as freqliéncias de Rabi. As energias estdo normalizadas em unidades de V,.. A
separagdo de energia entre os estados vestidos é a meia frequéncia de Rabi generalizada,

W2 quando V,,/ V,. = 1.

E possivel fazer algumas estimativas dos parmetros fisicos considerados nos

cdlculos tedricos, com a finaidade de comparacdo com um sistema fisico rea. Por
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exemplo, considerando que o sistema atémico da Fig. 3.7 sgja o &omo de rubidio, os
estados atdbmicos “nédo vestidos’ poderiam ser: va>=vbS,,,>, ©>=4AD,,,> e W>=56D;,>,
cujas energias dos estados excitados sfo [41]: E(GD.,) = 25.70352 cm?,
E(5D,,,) = 25.700,56 cm®. Entdo, a diferenca de fregiiéncia entre os estados excitados é
a =296 cm!» 90 GHz. Para amplitudes de probabilidade de excitacdo equiprovaveis:
Vad = Va, N80 seria possivel distinguir a populagdo dos estados 5Dz € 5Ds, do rubidio,
umavez queteriamos. r,, (t) = r . (t) . A linha D, do rubidio pode ser usada como estado

intermedi&rio quase ressonante por um féton: ¥n> = ¥5P,,,>, E(5P,,,) = 12.816,56 cmi®. A
taxa de decaimento radiativo deste nivel € aproximadamente: G, = 38 MHz, Portanto, a
dessintonia de um foton da meia fregiéncia de Rabi (3.22) € em torno de
Dn=w,, - W= 35cm’ >> G,, 0 que satisfaz ao critério de eliminagio da répida passagem
adiabética, desde que o laser de excitacdo sgja mais largo temporalmente do que o tempo
caracteristico: t = /Dy, » 1ps. Na Ref. [46] Grischkowsky e colaboradores analisaram o
modelo da passagem adiabatica para transicdes de dois fétons em um domo de trés nivels,
e aplicaram os resultados tedricos em um exemplo especifico para o &omo de rubidio,
envolvendo essa transi¢do de dois fétons especifica: +6S,,,> ® vbP,,,> ® vbD;,,>.

Se 0 campo de excitagdo for proveniente de um laser de corante pulsado, com
comprimento de onda em torno de | | » 780,10 nm e com largura tempora de t, » 10 ns,
temos que a meia freqiiéncia de Rabi serd Va4 » 100 GHz, na ressonancia de dois fétons (Dy
= 0) e para uma intensidade de pico de I, » 10'° W/n?. Os elementos de dipolo radiais das
transicdes podem ser encontrados no Apéndice A. Para Vag = Vg, a condi¢do de vinculo
(3.30) impde uma dessintonia: Dy = a/2 » 1,5 cmi?, e seria necessaria uma intensidade de
pico diferente para o laser de excitagdo, fora da ressonéncia de dois fotons. Neste caso,
teriamos que W» 300 GHz U Trasi = 2p/W» 20 ps, para o periodo da oscilagiio de Rabi
nas transi¢des de dois fotons. Para um pulso de 10 ns seria possivel observar centenas de
oscilagbes de Rabi de dois fétons, enquanto o campo de excitacdo permanecesse ligado.
Para observarmos essas oscilagdes, precisariamos medir em intervalos de tempo de dezenas
de picosegundos (por amostragem) a distribui¢do de populagéo dos estados excitados 5Ds/»
e 5Ds, do rubidio, através da fotoionizacdo dos estados de Rydberg com um féton
adiciona do laser de corante. Poderiamos observar oscilagdes de Rabi de dois fétons

medindo-se conjuntamente as populacdes de ambos os niveis de Rydberg, uma vez que a
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fotoionizagdo ndo distingue os estados 5Dz, e 5Ds, do rubidio. Para medir sinais
transientes na faixa de dezenas de picosegundos, poderiamos utilizar osciloscopios digitais
rapidos, de Ultima geracdo, 0s quais possuem larguras de banda da ordem de dezenas de
GHz, e permitem medir com altas taxas de amostragem séries temporais nesta faixa.

Analisamos também a situagdo em que as relaxactes dos estados excitados ndo sdo

nulas, embora sgiam consideradas muito pequenas em comparacdo com 0s elementos de
matriz de interagdo, e as dessintonias Vae, Vag, |D, |D'l| >> G, G . Neste caso, as

relaxacOes apenas introduzem uma parte real negativa nos polos (3.31) que definem as
freqliéncias caracteristicas de oscilagéo das popul acbes atdbmicas:

G
2

i
£ oW , (3.44)

S = o, S3=-
onde consideramos para simplificar que: Vac = Vag, G = Gy = G. Esse resultado corresponde
ao decaimento radioativo, por dois fotons, dos estados excitados do sistema para o estado
fundamental, atenuando a amplitude das oscilagdes de Rabi, em um longo intervalo de
tempo, da ordem do tempo de vida desses estados: T1 = 1/G Podemos redefinir a freqiiéncia

de Rabi generalizada (3.33) para o sistema de trés niveis, do seguinte modo:

we yJaxy? +v2 )+ (D, - D)} - & , (3.45)

A condicdo de vinculo (3.30) foi usada em todos os célculos analiticos transientes
apresentados, embora tenhamos realizado calculos numéricos mais gerais, quando aquela
condicdo pbdde ser relaxada. Esses céalculos compreenderam resolver, na presenca das
relaxagdes dos estados excitados do sistema, as equagOes Opticas de Bloch para a matriz
densdade do sistema V da Fig. 3.7. Isso nos permite encontrar as distribuicbes de
populacdo e as coeréncias Opticas geradas, através dos elementos fora da diagonal da matriz
densidade. A solugdo numérica das equagdes Opticas de Bloch coincidiu com os resultados
analiticos apresentados nesta tese, quando 0 mesmo conjunto de parametros fisicos foi
usado nos célculos.
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3.4 — Analogo classico das oscilactes de Rabi no sistema atdmico

Mostramos nesta secéo que o sistema atémico de trés niveis da Fig. 3.7 comporta-se
de forma semelhante a um sistema mecéanico simples formado por trés osciladores cléassicos
acoplados, existindo entdo um analogo mecéanico para as oscilacbes das populacbes
atémicas do sistema V. Essa analogia é semelhante a um modelo de péndulos acoplados
usado para descrever classicamente uma transicdo Raman em um sistema de trés niveis, o
qual é descrito na Ref. [92].

Na Figura 3.14 mostramos trés péndulos mecanicos idénticos e suspencos por fios
com comprimentos iguais a l. Supomos que as massas dos corpos sao representadas por m,
sendo que as massas laterais ¢ e d estdo conectadas a massa central a por duas molas com
constantes eléasticas k; e ky. Sgam os desocamentos das massas em relagdo as suas
posicdes de equilibrio representadas por ha(t), he(t) e hy(t), respectivamente para as massas
a, c e d. Na auséncia de acoplamentos entre as massas (k; = ky = 0) 0 sisterma mecanico

evolui como péndulos simples com frequéncia natural de oscilagdo w, =./g/l ,onde g é o

maodulo da aceleracdo local da gravidade.

Fig.3.14 — Sistema mecanico formado por trés péndulos idénticos acoplados entre si por duas
molas de constantes elaticas k e k,. Este modelo descreve classicamente a dindmica das
populacdes atdbmicas do sistema de trés niveis na presenca de um feixe de laser.

As equacdes de movimento para os deslocamentos rel ativos dos trés péndul os sdo:

Fi, (0 + 2 + (k, +k,) /m] v, () - (K /mih, @) - (k,/mh, =0

fi.(®) + M+ /m] b, ©) - (K /m)h, (1) =0 ,

A, (t) + V\{j2 +k, /m] h, (t)- (k,/mh,(t)=0 , (3.46)
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onde as frequéncias de vibracdo dos péndulos foram definidas como w (i = a, ¢, d), as quais
podem ser escritas em termos da frequéncia natural de oscilagdo: Wa = W, W& = W — Ch,
Wy =W, —d, . Neste caso, duas novas frequéncias foram introduzidas no problema, d, e d,,
correspondendo aos deslocamentos de frequéncia sofridos pelas massas laterais do sistema
mecanico, sendo que estas frequéncias terdo um melhor significado quando fizermos mais
adiante as correlagdes entre 0 sistema mecanico e o sistema atdmico de trés niveis da Fig.
3.7.

Podemos procurar os modos normais de oscilacéo do sistema mecanico, sendo Util

entdo supor dependéncia harmonica para os deslocamentos instantaneos das massas:
h, () = N; (t) >exp(- iwt) +cc. (=a,c,d) . (3.47)

Desprezando as derivadas em segunda ordem e outros termos quadréticos, as

equacoes de movimento (3.46) podem ser escritas como:

iy L Bk tky) ke ks u

N, = 5 Gy N0 SN0 N, 0

| . o o

N0 g 2ue) * N0 IOy

| \ s .

N, ()= ﬁg-mqwﬁma)-ﬁm(t)i . (349

Podemos definir novos parametros para simplificar as equagdes de movimento:

wo K w0 ke
W, m,

’ S.LloW.jL+W2’ SZZOWZII.’ S330WI2 ’ (349)

com os quais as equactes (3.48) podem ser escritas de forma compacta como:

geua(t)g geisulz iW, /2 W, /2 6 aN, (1)
(;Nc(t)f=g;iW'l/2 i(d,-S,,/2) 0 f%Nc(t)é , (350
SN, (D, EiW,/2 0 i(d- S,/2) 5 &N, (D5
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onde os elementos diagonais S;1, S» € Sz S80 termos relacionados com as auto-energias do

sistema mecanico [92] . Podemos encontrar os autovalores (I ) da matriz associada ao
sistema de equacdes (3.50) através do seguinte determinante:

-1 W /2 W,/2
W,/2 d-1 0 |=0 : (351)
W,/2 0 d-I

onde os termos correspondentes as auto-energias S; foram eliminados do determinante para
permitir uma analogia mais adiante com as equacdes do sistema atémico. Isto se justifica
pelo fato destes elementos representarem no sistema atdmico o valor esperado do
hamiltoniano de interacdo entre um mesmo ket de estado, o que por paridade resulta em
termos nulos (Si =0, i = 1,2,3). A solugdo é encontrada entdo com as raizes do polinomial

associado:
1°- (c+) X7 - G + 2w, - dod )X+ (G0 sd, +2W, xd ) =0 . (352)

E possivel simplificar a expressio acima, anulando o termo de ordem zero em | na situagéo

em gue os parametros do sistema mecanico obedecam arelacéo:

1A >d, +2 0, >0, = 0 ., (353)

0 gue resulta nas seguintes raizes:
l,=0,

| s =20, +d) £ 1fW7 +W,” +(d, - )2 . (354

Na condicdo em gue as molas do sistema mecanico sdo iguais (k1 = k), temos que
W, = W, e entdo a condicdo (3.53) implica que d,= —d,. Nestas condigdes temos que:
11=0,1,=+W/2,13=- W/2, onde W é a frequéncia generalizada para o problema

mecani co:

W =W+ W, +(d, - d)? . (355)
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Este resultado mostra que o sistema mecanico oscila no modo antissimétrico quando

as duas molas sdo idénticas, 0 que equivale a manter a massa central do sistema @)

estacionaria, enquanto as massas laterais oscilam em completa oposicdo de fase. Nesta

condicdo, o sSistema apresenta uma Unica frequéncia de oscilacdo degenerada,
2l =l 5] = W/2.

Comparando os resultados do sisterma mecanico com as equacdes de Schrodinger

para as amplitudes de probabilidade do sistema atdmico V, vemos grande semelhancas de

resultados desde que: - W,/2=V,_, - W,/2=V,,, d, =D, e d, =D,. Neste caso 0s

deslocamentos de frequéncia dos péndulos laterais, d, e d,, correspondem as dessintonias
das transi¢fes de dois fétons do sistema atdmico. A equacdo (3.53) satisfeita pelo sistema
mecanico corresponde a relacéo de vinculo (3.30) para 0 sistema atémico, 0 que equivale
no andogo classico a manter fixo o centro de massa dos osciladores na condi¢do especifica
em que as duas molas sdo idénticas Vac = Vad, NO sistema atbmico). Nesta condicdo, a
massa central do sistema mecéanico (@) permanece estaciondria na origem da posi¢do, no
modo normal de vibrag&o antissimétrico dos osciladores acoplados, estando as duas massas
|laterais oscilando em oposicéo de fase e com mesma frequéncia W/2, a qual corresponde &
meia frequéncia de Rabi generalizada (Eq. 3.33) do sistema atdbmico, de acordo com 0s
resultados mostrados nas figuras 3.10, 3.11 e 3.12 anteriores.

Observando os resultados acima, podemos fazer as seguintes analogias entre o
sistema mecéanico e 0 &omo de trés niveis. a massa central do sistema de péndulos
corresponde a0 estado fundamental atémico va>, o qual é acoplado aos niveis de Rydberg
> e > pelas frequéncias de Rabi Ve € Vag , correspondendo as duas molas do sistema
mecéanico. As frequéncias de vibragdo do sistema mecanico sd0 obtidas achando-se os
autovalores do sistema de equages (3.50), as quais coincidem com as solugdes encontradas
anteriormente em (3.31) para a equacdo de Schrodinger. Portanto, podemos descrever as
oscilagdes de Rabi de dois fétons previstas no sistema atdmico V da secdo anterior como

osciladores cléssicos acoplados entre si.
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3.5— Conclusdes

Analisamos do ponto de vista tedrico efeitos Opticos coerentes nas distribuicdes de
populacdo de um sistema atdmico. Inicialmente observamos uma interferéncia quantica na
populacdo de um sistema de quatro niveis aberto, na presenca de dois feixes de laser, no
regime estacionario. Mostramos que as amplitudes de probabilidade de excitacdo por trés
fotons de um estado P de um &omo alcalino apresentam um cancelamento ou reforco, se as
polarizacOes entre os lasers incidentes séo paralelas ou ortogonais entre i, respectivamente.

Calculamos o0 grau de polarizacdo do sistema atdmico e mostramos uma
concordancia dos caculos tedricos com resultados experimentais da literatura em
experimentos de absorcdo de dois fétons, em atomos de sddio e rubidio [62,63]. Tanto a
populacdo calculada, quanto o grau de polarizagdo do sistema apresentam dependéncias
com as taxas de relaxacdo das coeréncias atbmicas. Foi possivel fazer uma analogia dos
resultados obtidos com o experimento da dupla fenda de Y oung, 0 que permite estabel ecer
um limite para as taxas de relaxagdo. Quando o sistema atdmico foi considerado fechado,
levamos em conta 0 acoplamento de um par de estados excitados com um modo do vacuo,
de forma fenomenol égica, e conseqliente decaimento radioativo para um estado P alcalino.
O calculo da populagdo deste estado, em ordem perturbativa mais baixa, mostrou ser
possivel ocorrer um encobrimento do efeito de interferéncia quéantica sobre as amplitudes
de probabilidade do &omo, embora também sgja possivel cancelar a emissdo espontanea
dos estados mais excitados, em decorréncia de uma interferéncia quantica entre as rotas de
excitacdo, para uma situacdo especifica entre as dessintonias e os acoplamentos do campo
envolvido na absorcéo de dois fétons, concordando com resultados anteriores da literatura
[19, 60].

Considerando a resposta transiente de um sistema de trés niveis na presenca de um
campo forte de excitagéo, resolvemos a equacdo de Schrédinger dependente do tempo, para
as amplitudes de probabilidade de um aomo na configuracdo V, e mostramos que as
populacdes do sistema oscilam em diferentes freqiiéncias como a soma das dessintonias das
transicdes de dois fotons, a freqiiéncia de Rabi generalizada do sistema de trés nivels, e 0
batimento entre essas fregliéncias. Encontramos um andlogo classico para a resposta
transente do sistema V em termos de trés osciladores mecénicos acoplados, o qua

descreve de forma equivalente a dinamica das popul acdes do sistema atdémico.
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CAPITULO 4 - GERACAO DA DIFERENCA DE FREQUENCIA
EM UM MEIO CENTRO - SIMETRICO

4.1 — Introducéo

Na teoria eletromagnética cldssica, a expansdo multipolar representa uma
importante ferramenta matematica para a solucdo de problemas préticos, envolvendo
campos €elétricos e magnéticos interagindo com a matéria [93]. Esta expansdo compreende
uma representacdo em serie de poténcia para os harménicos esféricos, onde a ordem da
expansdo pode levar em conta detal hes especificos dos campos, bem como propriedades de
simetria do meio material envolvido. Na aproximacéo de dipolo elétrico (E1), por exemplo,
onde o campo elétrico da radiagdo entra em primeira ordem, a paridade dos estados
envolvidos desempenha o papel preponderante na regra de selecdo, a qual em gera
determina a intensidade das linhas atbmicas nos espectros observados. Os termos da
expansdo para o quadrupolo elétrico (E2) e o dipolo magnético (M1) sdo da mesma ordem
de grandeza, sendo a intensidade dos acoplamentos proporcionais ao gradiente de campo
elétrico e a0 campo magnético aplicado, respectivamente.

Em meios materiais com simetria de inversdo, como vapores atbmicos e cristais
ctbicos, é bem conhecido que todas as ordens pares ¢®™ (mi Z*) do tensor suscetibilidade
anulam-se identicamente [8], como resultado das propriedades do grupo de inversio para os
sistemas envolvidos. ExcegBes ocorrem, entretanto, em meios isotropicos como liquidos
quirais [10,11], onde ocorre quebra da simetria de inversdo. Em particular, para a geracéo
de Segundo Harmdnico (SH), a suscetibilidade c¢® cancelase e o0 processo torna-se
proibido na aproximacdo de dipolo elétrico. Portanto, sempre que as ordens seguintes da
expansdo ndo possam ser invocadas, ndo deveriamos observar SH em vapores atémicos.

Para processos ndo lineares como geracdo de Soma de Frequiéncia (SF) e Diferenca
de Frequéncia (DF) envolvendo absorcdo de dois fétons, a observacdo de emissdo coerente
ressonante em meios centro-simétricos foi possivel pela aplicagdo de um campo elétrico ou
magnético externo [94-99], ou excitando o vapor com lasers colineares intensos e sem
campos estaticos externos [100-104]. Pode-se ainda excitar a amostra atbmica de forma
ndo-colinear, fazendo um angulo entre os feixes de excitagdo [105], ou entdo envolvendo

estados sem paridades bem definidas, devido as colisdes atdbmicas com quebra de simetria
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[106, 107]. Na Ref. [108], os autores analisaram a geracdo de segundo harmaonico em vapor
de rubidio, em funcdo da intensidade do laser de excitacdo, da densidade do vapor acalino
e da pressdo do gés buffer, sendo que as colisdes foram consideradas como uma possivel
explicagdo para a quebra de simetria dos estados atémicos envolvidos no processo nao
linear.

A primeira observacao experimental da geracdo de SH ressonante em vapor atdmico
foi feita por Mossberg e colaboradores [104], usando um Unico laser de corante com
poténcia de pico de aproximadamente 0,2 kW, focalizado em um vapor de taio com
densidade atdmicaN = 7 x 10®4tomos/cnt. Neste trabalho, foi reportado que o sinal gerado
apresentava dependéncia quadratica com a intensidade do laser de corante e com a
densidade atdmica, (N x 1)?, e que o campo elétrico produzido pela ionizagdo de trés fétons
dos &omos poderia quebrar a simetria do meio e induzir o sinal de SH observado.

Sobre a geracdo de SH em vapores, dois modelos destacam-se: um deles envolve
colisdes com mistura da paridade dos estados atdmicos (-mixing collisions), enquanto o
outro modelo recorre a um campo elétrico estatico, gerado por fotoionizagdo do vapor
atdmico. Em ambos, ocorre quebra de simetria dos estados atdbmicos envolvidos, levando
ao aparecimento do sinal de segundo harmdnico, antes proibido por dipolo. Medidas do
perfil espacial da geracdo de segundo harménico em vapores acalinos, realizadas por
Vianna e colaboradores [109], Kim e colegas [110], mostram um bom acordo do modelo do
campo elétrico estatico com os resultados experimentais, enquanto o primeiro modelo néo
explica as formas espaciais observadas. Devido a este fato, consideramos 0 modelo do
campo elétrico estatico induzido como o mecanismo dominante, para a explicacdo das
medidas experimentais apresentadas neste capitul o.

Na Ref. [110] os autores mediram recentemente a geracdo de segundo harmdnico
em vapor de potéssio, usando pulsos de laser de picosegundos. Nesta referéncia, os autores
estimam a ordem de grandeza de outros possiveis mecanismos para a geracao de SH, além
do modelo do campo estatico. Eles estimaram, por exemplo, uma suscetibilidade ndo linear
quadrupolar: ¢ (2w) ~ 2 x10™® esu, para a transi¢do de dois fétons 4S ® 9D do &omo de
potéssio, supondo uma densidade atémica de N = 10'°cm®. Eles concluiram que o sinal
irradiado por quadrupolo seria quatro ordens de grandeza menor do que o sinal observado.

Analisamos neste trabalho a geragdo da diferenca de freqiéncia em um vapor

alcalino, apresentando pela primeira vez resultados experimentais da DF em &omos de
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rubidio, quando estados de Rydberg participam do processo proibido por dipolo elétrico.
Embora existam trabalhos sobre SF em meios centro-simétricos, ndo existe na literatura
estudo sobre a geracdo da DF em vapores acainos. Céculos tedricos sobre o perfil
espacial da DF foram realizados para algumas linhas atémicas do rubidio, em funcdo da
polarizacéo e da frequéncia dos campos incidentes, os quais foram comparados com 0s
resultados experimentais publicados para a geragdo de SH.

O processo ndo linear da diferenca de freqiéncia considerado consiste em aplicar

dois feixes de laser intensos em um vapor de &omos de rubidio, sendo o primeiro campo no
ultravioleta: E, (wyy), responsavel por uma transicdo do estado fundamental, 5S, para um
estado intermediario P, o qual é acoplado a estados S ou D por um campo €elétrico estético

(E,) gerado no meio materid pelos lasers incidentes. Um segundo campo

incidente: E, (wir), no infravermelho, induz uma transicdo dos estados S ou D mais

excitados para um nivel P com energia menor, sendo entdo gerado o sina ndo linear da

diferenca de fregtiéncia, em: wyy — WjR.

4.2 — Resultados Experimentais

Para a observacdo do sina da diferenca de freqUéncia, utilizamos o sistema
experimental apresentado na Fig. 2.1, com duas modificagOes. i) fazemos o feixe do laser
de corante passar por um cristal de KDP (Potassium Dihydrogen Phosphate), com o
objetivo de obter uma fonte de radiagdo sintonizavel na regido do ultravioleta (UV) e ii)
introduzimos um filtro 7-54 da Corning (faixa de transmissao 240 - 400nm) entre o KDP e
a célula, o qua permite cortar a freqliéncia w; do laser de corante, bem como 0 segundo
harmdnico do laser IR, gerado pelo cristal ndo linear. No esquema da Fig. 4.1, o sinal da
diferenca de frequéncia € gerado na diregdo para frente e copropagante com os feixes no
UV (laser de corante dobrado) e no IR (laser Nd:YAG). O feixe dobrado € representado por
Wuv = 2wy, podendo ser visto, apds o KDP e o filtro, como um pequeno ponto violeta sobre
um pedaco de papel branco. Os dois feixes de laser, no UV e no IR, sdo entdo sobrepostos

no interior da célula éptica contendo o vapor aquecido de aomos de rubidio.



Figura 4.1 — Esquema experimental utilizado nas medidas de geracdo da diferenca de
frequéncia em vapor atémico de rubidio. Usamos um cristal KDP para dobrar a freqtiéncia do
laser de corante, resultando em um feixe no UV. Um filtro (7-54) impede que o feixe
fundamental do laser de corante chegue na célula de rubidio.

Medimos a absorcdo das janelas da célula de pyrex utilizada, com um
espectrofotémetro, para conhecermos as perdas dos feixes incidentes. Observamos que a
absorcdo da céula é razodvel (~30%) para o feixe dobrado (300nm), enquanto é
praticamente zero para o feixe IR. A absor¢cdo da célula no comprimento de onda do feixe
dobrado representa um efeito indesgiavel, uma vez que precisamos de atas intensidades de
pico dos lasers para gerar o sinal da DF. A forte absorcéo da célula de pyrex ocorre por que
0 bandgap dos materiais vitreos encontra-se na regido do UV. As janelas Opticas do forno
gue contém a célula sdo feitas de quartzo, e ndo absorvem os feixes incidentes.

No esguema da Fig. 4.1, os polarizadores P1 e P, (Glan-Thompson) foram usados
para assegurar que as polarizagdes dos feixes UV e IR foram lineares e paralelas. O sinal da
DF foi analisado por um monocromador e uma fotomultiplicadora, na diferenca de
freqiiéncia entre as duas ondas incidentes, ws = wyy — Wigr, O que coincide com o
comprimento de onda no azul (~ 420 nm) do processo de mistura de quatro ondas analisado
anteriormente. Para observar o sinal da DF, é imprescindivel bloquear completamente o

feixe fundamental do laser de corante apds 0 KDP, de forma aimpedir que o sina de MQO

possa ser gerado na mesma frequiéncia ws da DF.
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Para obtermos uma razéo sinal — ruido conveniente para a observacdo do sina da

DF em vapor de rubidio, aquecemos o forno a altas temperaturas, da ordem de 220°C, ou

com densidades atémicas de vapor de rubidio préximas de 10*°cmi®. Somente observamos
o sinal procurado com a célula em altas temperaturas.

Um diagrama esquematico do processo de geracdo da diferenca de freguéncia é

apresentado na Fig. 4.2, onde os campos presentes no sistema atdmico s3o: E, (wWyv), Edc e

E, (Wir). Os kets de estado s30: |g> = estado fundamental, |n> = estado intermediario (nP),
|[n'> = nivel atdbmico 6P, e |n"> = estado de Rydberg do a&omo de rubidio (n"D ou n"S).
Conforme veremos ha se¢d0 seguinte, 0 campo elétrico estatico mistura a paridade dos
estados excitados |n">, através do acoplamento destes niveis com um estado [x> de paridade

diferente.

1/“ ! ’> EdC

>

Ex(Wuy)

- >

1/g >

Fig.4.2 - Diagrama esquematico do processo de geracdo da diferenca de freqiiéncia em vapor
alcalino, induzido por campo elétrico estatico.

Na Fig. 4.3 apresentamos um espectro tipico da geracéo da diferenca de frequéncia,
em fungdo da dessintonia (wyy —Wiep) do feixe UV em relacdo a energia do estado 16D do
rubidio. O espectro observado guarda grande semelhanca com os obtidos anteriormente na
MQO. As trés linhas atbmicas do rubidio estdo novamente presentes, os picos 16D, 6P, e
18S. Uma maneira de checar se o feixe no UV esta participando da geracéo do sina é
introduzir um pedago de vidro antes da entrada do forno aguecido. Quando colocado

imediatamente ap6s o filtro 7-54, o sinal desaparece por completo, 0 que ndo acontece se 0
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vidro for introduzido antes do KDP. Isto indica que o sinal gerado € devido a um processo

da DF e ndo de MQO, e que o feixe UV é o responsavel pelo sinal gerado.
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Figura 4.3 — Espectro do sinal de geracdo da diferenca de frequéncia em vapor de rubidio, em
funcéo da diferenca de energia (Wyy — Wiep).

Para obtermos os espectros da DF, variamos o comprimento de onda do feixe
fundamental w; do laser de corante, e consequentemente sintonizamos a frequéncia wyy do
feixe dobrado, em torno da energia dos estados de Rydberg 16D e 18S do rubidio, proximo
de 33.187cmi!. Para gerar o feixe UV de maneira eficiente é necessério ainhar o cristal de
KDP em funcdo da variacdo da frequiéncia do feixe fundamental w;, para garantir o phase-
matching. O sina da DF mostrado na Fig. 4.4 foi medido gustando-se manualmente o
angulo do cristal de KDP, de forma a maximizar alinha atdmica 17P do rubidio. A maneira
correta de se obter um espectro completo da geracdo da diferenca de freguéncia,

compreende variar simultaneamente o ainhamento do KDP e a frequéncia do laser de
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corante, de forma a gerar um feixe no UV sempre casado em fase com a sintonizagdo do

feixe fundamental vermelho.

2,5
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20 17P

Sina de DF (u. arb.)

0’5 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 |
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Figura 4.4 — Espectro do sinal da diferenca de freqiiéncia em vapor de rubidio, em funcéo da
dessintonia (Wyyv —Wigp), quando o sinal foi maximizado sobre a linha 17P do rubidio.

Em condicdes experimentais semelhantes as apresentadas nas medidas da DF,
podemos mais facilmente observar a geragcdo de segundo harménico no vapor alcalino. Na
Fig. 4.5, mostramos 0 espectro do segundo harménico na presenca unicamente do laser de
corante, onde notamos uma série de estados de Rydberg do rubidio, ressonantes por dois
fotons. Para a medida deste espectro, no esgquema da Fig. 4.1 o cristal de KDP estava
ausente, e o feixe IR foi bloqueado. Nenhum filtro foi usado na entrada do forno aguecido,
sendo o sinal proveniente da célula analisado pelo monocromador na fregiéncia 2w, no
comprimento de onda em torno de | ¢4 » 301nm. O espectro de SH foi medido

aproximadamente nas mesmas condic¢des de temperatura que os espectros da DF, em torno
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de 220°C. Uma diferenca fundamental destes espectros (DF e SH), em relagdo as medidas
de MQO, ¢é o aparecimento do estado de Rydberg 17P, ausente no espectro de mistura de

guatro ondas da Fig. 2.5. Em comparacéo com a DF, no espectro de SH o pico 6Ps, do
rubidio ndo aparece.
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Figura 4.5 — Espectro da geracdo de segundo harménico em vapor de rubidio, em funcéo do
comprimento de onda do laser de corante. Alguns estados de Rydberg do atomo de rubidio
estdo visiveis no espectro.

No caso da DF, a excitacéo do estado 17P do rubidio é possivel por um foton do
laser UV a partir do estado fundamental, embora a geragéo do sinal ndo linear deve ser
proibida na aproximacdo de dipolo elétrico, devido atransicdo 17P ® 6Ps». Ja os estados
de Rydberg 16D e 18S sdo proibidos de serem acessados por dipolo elétrico, na excitagéo
por um féton do feixe UV. Para a geracdo de SH ocorre exatamente o oposto, onde a linha
17P é proibida por transi¢cdo de dois fétons, embora a emissdo de um féton em 2w, ndo sga
proibida na transicdo 17P ® 5S. Os estados 16D e 18S podem ser acessados por dois
fétons, enquanto a polarizacdo gerada € proibida de irradiar na transicdo entre estados de

mesma paridade: 18S, 16D ® 5S. Para o processo de MQO analisado anteriormente, o
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estado de Rydberg 17P ndo aparece nos espectros medidos, pois 0 mesmo é duplamente
proibido: primeiramente na excitacdo por dois fotons 5S ® 17P, e depois na transicdo de
um féton do laser IR, 17P ® 6P3y;.

Temos entdo a possibilidade de detectar estados de Rydberg do tipo S, P e D nos
processos ndo lineares da DF e SH em vapor acalino, e estudar o comportamento do sinal
gerado em fungdo da frequéncia dos feixes incidentes, para linhas atdbmicas com diferentes
momentos angulares. Isto foi explorado por Vianna e colaboradores [109] para medir o
perfil espacial da geracdo de segundo harménico envolvendo estados de Rydberg do
rubidio, em um processo ressonante por dois fotons. Neste trabalho, os autores mediram a
forma espacia do sinal gerado em presenca de um Unico laser de corante, para duas linhas
atémicas do &tomo alcalino, os estados 16D e 17P. Diferentes formas espaciais para o sina
gerado foram medidas, em funcdo das linhas atbmicas, sendo os resultados experimentais
corretamente explicados pelo modelo do campo elétrico estético.

Uma vez que ambos os sinais da DF e SH foram detectados somente em altas
densidades de rubidio, poderiamos supor que a hipétese das colisdes com mistura dos
orbitais atdmicos (-mixing collisions) fosse 0 mecanismo responsavel pela observacéo
desses sinais. Para 0 processo de geracdo de segundo harmonico, por exemplo, a
polarizacdo néo linear de segunda ordem poderia irradiar um campo em 2w;, desde que os
estados de Rydberg com diferentes momentos angulares (S, P e D) fossem acoplados entre
s, por um potencial dependente da distancia inter-nuclear dos atomos envolvidos nas
colisdes dentro do vapor acalino.

Por outro lado, a hipotese da geracdo do campo elétrico estético, devido a
fotoionizagdo também deveria ser levada em conta, uma vez que a ionizacdo multifotonica
€ um processo geralmente presente, quando se trabalha com lasers pulsados intensos.
Observando os valores das taxas de relaxacéo dos niveis de Rydberg obtidas no capitulo 2,
pode-se notar que a fotoionizagdo deve ser um mecanismo dominante para o aargamento
dessas taxas, pois os estados de Rydberg podem ser ionizados com um anico féton de
qualguer um dos feixes de laser incidentes, ja que se encontram muito préximos do limiar
de ionizacdo do aomo alcalino.

Nas secOes seguintes consideramos 0 modelo do campo elétrico estatico como o
mecanismo responsavel pela ocorréncia do sinal ndo linear da diferenca de freqliéncia em

vapor de rubidio, com base nos trabalhos anteriores para a geracdo de SH [109,110].
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Conforme veremos adiante, o snad nd linear da DF pode ser descrito por uma
suscetibilidade efetiva de terceira ordem, a qual pode ser calculada usando-se o formalismo
canonico das suscetibilidades ndo lineares. Podemos prever aforma espacial do sinal da DF
e comparar com 0s resultados da literatura. Apresentamos também na proxima secdo uma
descricdo um pouco mais detalhada sobre o campo elétrico estético induzido no sistema

atdmico e estimamos sua amplitude.

4.3 — Modelo Tedrico

O Hamiltoniano do sistema atbmico pode ser escrito, na presenca de um campo

elétrico estético E,., como a soma de trés termos na aproximacao semi-cléssica:
H=H, +V+C , (4.0)

onde I—A|o descreve 0 sistema na auséncia dos campos e Véa interacdo dipolar do aomo
com os lasers. O terceiro termo em (4.1) é o Hamiltoniano de interacdo com o campo
estético, o qual ira acoplar os estados excitados |n"> com um estado k> de paridade
diferente, como esta esguematicamente representado na Fig. 4.2. Este estado particular

deve estar 0 mais préximo em energia do estado excitado |n">, e ter paridade oposta a este
nivel. Consideramos que o acoplamento descrito pelo termo adicional de interagéo é do tipo
dipolar: C=- frxl?dc , € mais adiante faremos algumas consideracdes sobre o campo elétrico
estético presente no sistema. O processo de geracdo da diferenca de fregiiéncia pode ser
descrito por uma suscetibilidade efetiva de terceira ordem, envolvendo um campo estético,
de forma semelhante a um processo de mistura de onda

Para a obtencdo da polarizacdo gerada no processo ndo linear de terceira ordem,
utilizamos a teoria geral das suscetibilidades n&o lineares [8, 49]. A suscetibilidade atdmica
de terceira ordem para um meio livre de perdas, formado por aomos idénticos,

estacionarios e ndo interagentes, pode ser escrita como:

(DN o & o (RIDMQ )R m)niQ o)
g’ o D(gnn'n";w,w,, W)

C{& (- Wo; e W, W) = , (42)
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onde no denominador do somatério estdo as dessintonias dos campos com as transicoes
atbmicas:

D(g nn'n"; e W, Wa) = (Wgn VW AW, + W) WG + W, + W) (Wt ) . (4.3)

A densidade atémica é representada por N, enquanto Qn, é a componente cartesiana

do dipolo elétrico. As frequéncias de Bohr das transi¢cBes entre os estados |g> e |n> sdo
Wyn- A populacéo de equilibrio do estado fundamental do sistema é r ;’g . A polarizacéo
ndo linear € gerada na frequéncia- w, = (W +w, +w;), enquanto o operador de
permutacdo global dos indices do tensor foi representado por S, . Este operador atuara na

suscetibilidade, de maneira que a expressdo (4.1) precisa ser somada sobre todas as
possiveis permutagBes dos indices (wo, jwi, kwg, IWg); ou sgja, trocando-se aos pares as
componentes das polarizagbes e as freqéncias dos campos presentes no sistema. Em
termos das frequéncias dos campos presentes na Fig. 4.5, temos que: w = Wy (laser de
corante dobrado), ws, = 0 (campo estético) e ws = - wr (laser Nd:YAG). Portanto, o sina
néo linear é gerado na frequiénciac- w;, = (W, +0- W) .

Seguindo as notagdes de teoria de grupo da Ref. [49], reescrevemos a

suscetibilidade ndo linear responsével pela DF da seguinte forma:
[]

N N
Cés;:)[ - (Wuv - VVIR); Wy 10"VV|R]:¥)8 re MDF ° _XMDF ! (4'4)

. 9 e)h3

onde a suscetibilidade normalizada pode ser escrita como:

M, :%xé ”<gS|r|nP>><n' Plr | gS>’

. \%l<np|r| n"S)xn" gr|n'P)<F (nP,n"S,n'P) +g><nP|r |n"DYn"Djr [n'P)*F (nP,n"D,n P)g
(4.5)

Na expressdo (4.5), os fatores numéricos (1/9) e (4/45) resultam do cdculo dos
coeficientes de Clebsch-Gordan envolvendo os estados excitados, |n"S> ou |n"D> do aomo
acalino e coincidem com nossos calculos anteriores para o sind de mistura de quatro

ondas, conforme se pode verificar na equacéo (2.46) do capitulo 2. Os termos que ddo os
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fatores de freqUiéncia e o carater vetoria ao tensor suscetibilidade, so representados por
F(nP,n"S,n'P) e F (nP,n"D,n'P), conforme o estado excitado intermediario sgja |n"S>
ou |n"D>, respectivamente. Estes fatores de frequéncia podem ser escritos em funcéo do
momento angular K dos estados excitados |n"S> e [n"D>:

F (nP,n"S,n'P) =3 (K, =0) ,

3/5

F (nP,n"D,n'P) =T><F(K2 =2) (4.6)
onde afungdo F(K;) tem a seguinte forma analitica:
(O) . - - (1 ,.(0) u
J[éf(r )T ) [ ﬁfo' r ) 3) T, i
F(K,) = ! ‘m o
2 o y
(nn' - Nyy +nIR)(nn" +nIR) 1 (nn N IR) (n n) T
f b
"aft* o YK )<1), g asét s \Kg)s )‘1),« g U
el I | [ = | [ I I,z g
1 x!g 0 3) 2 1% +8 0 2) 3 1% t+
(N, - Ny, +n )N - Nngy) T (n,-ny,) 0, i
f b
i ., (K), » [D, o .(0) #f* e \K). )(1), n MOUNY
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1 4 @ . 5 L,
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i o Yo ,.(0) o ) g NONY
g ghenen)rg
(nn' +nUV)(nn" +nUV) T (nn Nyy - n|R) * (nn +n IR) .|¥+
f [}
L \(Ko), m |D), ) s KoY, o @, o 0 (3
gl gl e
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t b
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y
Oy -NR)O-Nyy) T 0,) (n,-nyy) b
’ 4.7

onde n,=w,, /2pc,n =w,./2pc,n,.=w,../2pc, sdo as freqiéncias de Bohr entre o estado
fundamental atbmico |gS> e os estados excitados [nP>, |[n'P>, |n"S> e |n"D>, em unidades
de nimero de onda. As freqliéncias dos lasers foram escritas como: nyy = Wu2pc,
NR = WR/Z2pc.

A funcdo F(K;) é responsavel pelas ressonancias atbmicas através dos
denominadores de freqliéncias, além de conter a dependéncia espacial do sinal gerado em
relagio aos vetores de polarizagio dos campos. O vetor de polarizagdo T representa a
polarizagio do sinal gerado na diferenca de freqiiéncia. Ja T, =T ,, € a polarizagio do feixe
de laser UV, enquanto T,=T . da o vetor de polarizagio do campo elétrico estético. Por
fim, T, =T , éapolarizagdo do feixe IR.

No Apéndice C, apresentamos a adgebra dos produtos tensoriais entre os vetores de
polarizacdo dos campos, 0 que permite simplificar a forma complicada da funcéo F(K).
Como se sabe, a suscetibilidade de terceira ordem, c®, possui 48 componentes [7], as

guais ndo sd0 todas independentes entre si. De fato, os termos da suscetibilidade

responsavel pela DF podem ser agrupados aos pares, resultando nas 24 componentes em

(4.7).
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Podemos escrever, de forma compacta, uma polarizagdo néo linear responsavel pela
geracdo da diferenca de freguéncia, através de uma expressdo analitica que envolve a

permutacdo do produto escalar entre 0s trés campos presentes no vapor atdémico:

B, = COE W, )Eq o Es(We)] + CPEL[E W) o Es W)+ COE W) Exe © B, (W0 )]

: (4.8)

onde c? (i = a, b, ¢) sB componentes independentes da suscetibilidade de terceira ordem,
para 0 processo ndo linear de geracdo da diferenca de frequéncia. Em particular, temos que
c!¥ governa a geragdo do sinal n&o linear com polarizagdo paralela ao feixe UV, enquanto
c!¥ é responsavel pelo sinal gerado com polarizagdo paralela a0 campo elétrico estético.
Finamente c{® responde pelo sinal gerado paraelo ao feixe IR. Na segdo seguinte

daremos uma descricao mais detalhada sobre a criagc&o do campo elétrico estatico, Edc .

As componentes da suscetibilidade tém denominadores diferentes envolvendo
termos ressonantes e ndo ressonantes com os feixes de laser incidentes, relacionados aos
varios niveis atdbmicos envolvidos no processo ndo linear, e sdo dadas, em unidades CGS,

como.

4 4 A R i - . i . . Ny
C(3):Nea0§ o ganRnang/_zf +3F +3f )+ é Rgann R1ang/f )l,J
a 3.3 € \ 0 1 2 \UoJu
h C éfp,n"d,np 45 n'p,n"s,np 9 ['_]

44 A ) L . R . . } N
Cés’):Neszog o Rgananang(BfO-Zf1+3f2)+ é gan Rnang(fl)g
hc® & . 45 o 9 =

& 'p.n"d,np n'p,n"s,np 1]

N ‘a e Q n" hnt n'n o n N Ny u

c h3 3 0 1 2 2 U

c &vp.nd np 45 n'p,n"s,np 9 1]

: (4.9)

onde os elementos radiais de dipolo elétrico sdo representados por R; em unidades

atdémicas, ou raios de Bohr (ap).
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Os fatores de frequéncia das suscetibilidades sdo definidos do seguinte modo:

f 26 1 1 us 1 N 1 u
€ 1A )y A W u
PN, ) NG dn, -y )0, ) (040 ) X0 +0g) G

¢ 1 1 ué 1 1 o

~ + A + e
g(nn ny, - nIR) (nn - nuv)H g(nn') >(nn" - an) (nn' - nIR) )(nn" - nIR)H

_ 1 @ 1 1 u

1 = y.é + L’J+
(N, -Nyy) 0O, - Ny +N) XN,) (N, - NR) XN, - Ny ) g

1 é 1 1 u

(N, - nyy tNg) &y - Ny tNR) AN, ) () XN, -Ny) §

1 é 1 1 u |
% ¥ g*

(nn“ Ty - nIR) é(nn' - an)’(”n tnyy - an) (nn' +nuv)>(nn) u

1 & 1 1 u

YA + 7
(N, +n,,) &0,)XN, +Nyy - ) O, +1, ) X0, +Ng)

_ 1 é 1 1 u
5 = Ye + L’J+
(nn" - nuv) e(nn' - Ny +nIR) >(nn - r]uv) (nn' - an) "(nn)u
1 é 1 1 u
X5 + at
(nn“ - Ny +nIR) é(nn' - Nyy +nIR) >(nn - nuv) (nn‘) ><nn +nIR) u (4 10)
1 e 1 1 u
Xe + l;|+
(N, +ny, -Ng) &N, -ng)xn,) O, +ny, )N, +ny, - Ng)
1 e 1 1 u
XA +

(N, 1) 80N, +00) - (O, 1y, )0, 1y, - NR) G

Se os dois feixes de laser incidentes tiverem freqléncias proximas dos estados
atémicos esquematizados na Fig. 4.2, os dois ultimos fatores de freqiiéncia em (4.10) teréo

denominadores ressonantes para 0 processo da DF descrito agui e podem ser destacados

como:

fo»0, - nuv)-l>{nn' - Oy, - an)]-l >nn-1 )

1:2 » (nn“ - nuv)_1 >{nn' - (nuv - nIR)]_l >(nn - huv)_l . (4-11)
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A polarizagdo ndo linear (4.8) depende dos fatores de freguéncia presentes nas
componentes das suscetibilidades (4.10) e das polarizacbes dos lasers incidentes na
amostra. Como o sina da DF € proporcional a0 modulo ao quadrado da polarizacdo de
terceira ordem, temos que o sinal ndo linear gerado podera apresentar diferentes perfis
espaciais, dependendo das frequéncias e dos vetores de polarizacéo dos lasers incidentes na
amostra atbmica. Para verificarmos isto, consideramos a polarizagdo do campo estético
como radial, e analisamos duas possiveis configuragdes de polarizagdo entre os outros
campos.
No primeiro caso, consideramos que os campos incidentes, E, (wuv) eE, (wir), S50
linearmente polarizados ao longo do eixo x, de forma que os vetores de polarizagdo sdo:
Ty =T =Ty, Ts=T,=cosj T, +dnj T,. Logo, o padrdo espacid da polarizagdo n&o

linear gerada &

B = CPUE, Wy ) Xy X, W) {1+ R )cosj T, +R (cosj T, +snj T))] . (412

ondej € o angulo azimutal em torno do eixo z de propagacao dos feixes, e as razdes entre

as suscetibilidades ndo lineares sdo definidas como:

~ Cés) _ Cc(s)
Rb_C—a(?’) ’ RC_CS')

(4.13)

A forma espacia esperada para a intensidade do sina da diferenca de freqiiéncia é

entdo proporcional a0 médulo ao quadrado da polarizacdo néo linear:

19 |COT 1,004, W AELS {[1+R, +R [Peos’ +RO6n% | . (4.14)

onde diferentes formas espaciais podem ser geradas, em funcéo das razdes, R, e R., entre as
suscetibilidades néo lineares, conforme veremos mais adiante.

NoO outro caso, temos que os campos incidentes sdo linearmente polarizados, mas
ortogonais entre si, estando E, (w;r) a0 longo do eixo x, enquanto o campo E, (Wyy) esté a
longo do eixo y. Para o campo elétrico estético, E, , mantivemos a polarizagio radial

anterior. Segue entdo que: T =T, T, =T, el s=T",=cosj T', +snj T, do que resulta
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PO = COE MWy ) €y XE, (W) R sinj T, +cosi T,] . (415)

15 W |CO 1) 4, W) AEL[ A RP6in% +cosj | . (416)

O caculo anterior também pode descrever processos envolvendo a soma de
freqiéncias. Em particular, obtemos a geragdo de segundo harmonico, quando, nas
equacoes (4.2) e (4.3) tivermos wq = W, correspondendo a absorcéo de dois fotons do laser
de corante, e ws = 0 para 0 campo estatico. Neste caso, 0 sind de SH é gerado na
frequéncia- w, = (2w, +0), resultando em uma suscetibilidade de terceira ordem:
COl- 205 wwi,0].

No processo da geracdo de SH, o campo estético contribui para a suscetibilidade de
terceira ordem, quebrando a simetria dos estados excitados envolvidos, e permitindo que a

polarizacdo gerada em 2w irradie o sinal de segundo harmonico, semelhante a um processo

de mistura de ondas comum, conforme esta esquematizado na Fig. 4.6.

1/nns> Edc
N"D>"K <> ' P>
E(w.)
)\ Esi(201)
-==f-- NP>
E(wi)
1/gs > A

Fig.4.6 - Diagrama esquematico do processo de geracdo de segundo harménico em vapor
atémico, induzido por campo elétrico estatico.

De forma muito semelhante a equacéo (4.8), a polarizacdo néo linear responsavel
pela emissdo do campo de segundo harménico, pode ser escrita como:

Py, = CEM){EMY) o E,| + CEAEM)-EMm)] . (@17)



109

onde c; e c» sd0 as componentes independentes do tensor suscetibilidade que governam a
geracdo de SH. Essas componentes tém diferentes denominadores envolvendo termos
ressonantes e ndo ressonantes com o feixe de laser incidente, e podem ser escritas, em
unidades CGS, como:

N64 4é o} R n'R}'n"Rn"an o} n'Rn'n"Rw“an u
c=re & 6, 4+ 1)+ (1, )0
&vp.nd.np 45 n'p,n"s,np 9 1]
Ne'a; € o Rgn'R]'n“Rn"ang S RganRnan u
c,= ° & -2f, +3f, +3f,) + 2(f)0
2 hec3 g'p%d,np 45 ( 0 1 2) n'p?:s,np 9 \ O)H
(4.18)

Nestas expressdes, R; sdo novamente os elementos radiais de dipolo elétrico,
enguanto N é a densidade atdmica da amostra. Os diferentes fatores de frequéncias f; podem

Ser escritos como:

f = [, - )@, - )@, - )]+, - )0, - )] +[O, DO, + 2N, [+
[, +n) .+ 20) (0, + )]

f1 :[(nn' - 2‘]1)(nn“ - nl)(nn - nl)]-l +[(nn' +n1)(n nt - nl)nn]-l +[nn' (nn“ +n1)(nn - nl)]-l +
[0, +n)0 . +n)0, +D)]?

f,=[00 - 200, -non, ]+ 0, 00, - 1O, - n)] O, )0 00, - n)]
(. +n )0, +20)]

, (4.19)

onde a freqliéncia do laser de excitagdo estd em unidades de niUmero de onda: iy = W /2pc.
Observando as expressdes (4.17), (4.18) e (4.19) para a geracdo de segundo
harménico, induzida pelo modelo do campo elétrico estético, vemos que elas correspondem
as eguacles obtidas por Bethune em [50] para a teoria da geracdo de SH em vapores
atébmicos com feixes de laser focalizados. Nesta referéncia, 0 modelo do campo elétrico
estatico é apresentado, e processos de ordens superiores da expansdo multipolar, como

guadrupolo elétrico e dipolo magnético também sdo analisados.
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4.3.1 — Estimativa do campo elétrico estatico induzido

Para concluirmos esta secdo, avaliamos a amplitude do campo elétrico estatico
induzido, o qual pode ser o responsavel pela observacao do sinal ndo linear da diferenca de
frequiéncia. E suposto que o campo elétrico gerado seja radialmente polarizado, em virtude
do movimento radial dos fotoelétrons livres gerados no vapor atémico pela fotoionizagdo
[50]. Essa hipdtese baseiase em um modelo de difusdo dos fotoelétrons criados no
processo de ionizagéo.

Os passos necessarios para determinar-se a amplitude do campo e étrico induzido
por ionizagdo sdo: i) obter a distribuicdo inicial de fotoelétrons e ions gerados pelos feixes
de laser de excitacao; ii) avaliar a separacéo das cargas ions-elétrons, devido ao movimento
difusivo dos portadores de carga. Esta distribuicgo de cargas separadas espacialmente da
origem entdo ao campo elétrico estatico, o qual pode ser estimado através do uso da lei de
Gauss na direcdo radial [110,111]:

Edc(r,t):‘"%e(‘ar [N (r',0)- N.(r',)] r'dr , (4.20)

onde a amplitude do campo elétrico estd em unidades CGS, as distribuicdes de ions e
fotoelétrons formadas no instante de tempo t apds a excitacdo e ionizacdo pelos fotons
incidentes sdo representadas por: N, (r',0) e N.(r',t), respectivamente. Em geral para os
atomos acalinos, os ions sGo mais lentos do que os fotoelétrons e portanto, 0 movimento
i6nico pode ser desprezado, resultando que: N, (r',t) O N.(r',0).

Nestas referéncias [110, 111], Kim e colaboradores analisaram o desenvolvimento
tempora da amplitude do campo estatico induzido na geragcdo de segundo harménico, em
funcéo da duracéo temporal do laser de excitacdo. Os autores mostraram gue o crescimento
do campo elétrico estatico induzido d&se em interval os de tempo muito curtos, para pulsos
de excitagéo de fentosegundos ou picosegundos. Para lasers de nanosegundos, a amplitude
do campo induzido atinge um valor méximo ao longo da duragdo do pulso, e sofre uma
saturacéo dependendo da intensidade do laser incidente na amostra.

A estimativa da distribuicdo inicial de ions induzidos na diferenca de freqiiéncia
pode ser feita, conhecendo-se a densidade atbmica do vapor alcalino e as poténcias dos

lasers incidentes. Além do mais precisamos ter as segdes de choque de ionizacdo por dois
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fétons dos estados atdbmicos do rubidio. Para a geracdo da diferenca de freqliéncia
observada para as linhas atdmicas 18S e 16D na Fig.4.3, acreditamos que o0 processo de
formagdo do campo elétrico estético deva-se a fotoionizacdo de estados nP préximos dos
estados de Rydberg. Ambos os lasers incidentes podem induzir ionizacdo. Embora o feixe
UV também possa ionizar o rubidio por dois fétons, as segdes de choque devem ser
menores, em relacdo a ionizacdo induzida pelo feixe IR, uma vez que as secOes de
fotoionizagdo sdo maiores quanto mais proximo do limiar de ionizac8o estiverem os lasers
de excitagdo [112]. Supondo que o feixe IR ionize o estado 17P do rubidio, temos neste
caso que os fotoelétrons produzidos devem ter um excesso de energia cinética, acima do
limiar de ionizagdo, em torno de: E, =[h(V\(N +Wg) - Eion] @1,1 eV = 1,76 x 10™ erg,
sendo que um provavel processo de ionizagdo do atomo alcalino pode ser: Ro(17P) + v,
= R +e (11leV).

Para 0 processo de ionizacdo do vapor de rubidio, mediado pela presenca dos dois

feixes de laser, l1(wyy) € l2(wr), podemos estimar a ordem de grandeza das distribuicbes

iniciais de ions e el étrons livres, usando a seguinte relagdo [113]:
N;(0) = N.(0) = N>s @ (§,(r,t) I, (r,t) dt » Nt 56 @ X(F (W, ) F, (W) . (4.21)

ondet » 10 ns é alargura dos pulsos incidentes, supostamente iguais. A densidade atbmica
de rubidio foi tipicamente da ordem de N = 10™ cm?®, e o fluxo de fétons incidentes
[fétons/(cm?x seg.)] para os dois feixes de laser sAo representados por: F, (W, ) e F, (W) .
Embora ndo tenhamos as se¢Bes de choque de ionizacdo por dois fétons para o
rubidio, podemos obter estimativas para 0 césio usando-se as referéncias [113] e [114], em
diferentes freqiiéncias de excitagdo. O valor tipico para a secdo de choque de dois fétons
ndo ressonante do césio é de aproximadamente: s = 10 cn*/seg. Consideramos que,
para os estados 16D e 18S do rubidio, os valores tipicos para s devam ser proximos do
Césio, uma vez que os potenciais de ionizagcdo destes atomos sdo bastante semelhantes:
Eion(Cs) = 31.406,71 cm?, Eon(Rb) = 33.691,10 cmi?, sendo estes vaores de secdo de
choque as contribuicdes ndo ressonantes para a fotoionizagdo. Para 0 estado 17P, no
entanto, devemos ter valores maiores para s @, uma vez que o feixe UV é ressonante com

este nivel natransicdo direta de um foton a partir do estado fundamental .
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A densidade inicia de ions produzida pelos dois feixes de excitagdo, ndo

ressonantes, foi estimada em torno de N;(0) @3,5 x 10* fons/cn?, usando (4.21). Isso

corresponde a aproximadamente 0,5% dos aomos ionizados no vapor admico.

Tipicamente as intensidades de pico dos lasers de excitagdo foram: 11(wyy) = 10’ Wienf e
l2(wiR) = 10° W/ent.

Podemos relacionar a distribuicdo inicial de ions gerados com a amplitude maxima

do campo el étrico estatico, através de uma expressao simples [115]:
E.(0)=1.8" 10°(E,)**(N, /1,) : (4.22)

onde Ex € a energia cinética dos elétrons livres (em ergs), N; € a distribuicdo inicia de ions
no vapor (crm®), enquanto r, é a cintura do feixe no foco (em cm).

Para uma cintura minima dos feixes de laser de excitagcdo, em torno de
o =5 x 10°cm, temos uma amplitude de campo elétrico estitico de aproximadamente
2,32 kV/cm, se usarmos a equagdo (4.22). Podemos encontrar algumas estimativas para o
modulo do campo estético, gerado no processo de segundo harménico, nas referéncias
[103] e [115], estando os valores de campo na faixa entre 2 kV/cm e 50 kV/cm, para
diferentes vapores atdbmicos e através de ionizacdo de trés fotons do laser de excitacéo.
Okada e colaboradores [103] observaram que somente para amplitudes de campos el étricos
acima de 900 V/cm € possivel observar a geracdo de segundo harménico em vapores
atdmicos. O valor estimado acima para o campo dc induzido no processo da diferenca de
frequiéncia coincide com os valores da literatura para a geragdo de segundo harménico. Na
secdo anterior, destacamos que os sinais ndo lineares da DF e SH foram observados
aproximadamente nas mesmas condi¢cbes experimentais. Além do mais, as magnitudes
desses sinais foram aproximadamente iguais. Este fato concorda entdo com a coincidéncia

de valores estimados para 0 campo elétrico estético induzido nos dois processos.

4.4 — Comparacéo entre as formas espaciais da diferenca de freqiiéncia e do
segundo harmaonico

Nesta Ultima se¢do, usamos os resultados tedricos para anaisar a forma espacial do
sina da diferenca de fregtiéncia de algumas linhas atémicas do rubidio, além de fazermos

comparagoes entre as formas espaciais da DF e da geracdo de SH. Analisaremos diferentes
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configuragOes entre as polarizagOes dos feixes de laser incidentes, para trés estados de
Rydberg: 17P, 16D e 18S.

4.4.1 — Campos de excitacdo paralelos na diferenca de freguiéncia

Consideramos iniciamente que os dois feixes de excitacdo tenham polarizactes
paraldas, ao longo do eixo x. Supomos ainda, para ssmplificar a anadlise, que as cinturas
minimas dos dois feixes sgjam iguais. w1 = W» = W, ha regido onde os lasers sdo
focalizados na amostra. Usando as equacgbes (4.9) e (4.10), podemos calcular as
componentes da suscetibilidade responsavel pelo processo da DF. Em particular, podemos
obter os elementos de dipolo radiais do rubidio, envolvendo vérios estados de Rydberg
intermediarios, com 0 uso de um programa numérico que utiliza os defeitos quanticos
apropriados dos estados atdmicos, e diagonaliza a matriz de energia do sistema [54]. No
apéndice A, apresentamos tabelas com os valores obtidos dos dipolos radiais do rubidio
para algumas transi ¢ces atdbmicas, os quais foram Uteis para a obtencdo das suscetibilidades
dossinaisdaDF e SH.

A partir da equacdo (4.14), podemos calcular o perfil espacial do sinal da DF,

supondo que 0s campos presentes no sistema atémico sgjam dados por:
E, (W, ) =E, (g, ) exp(- 2r* /w)T, :
E, (Wir) = E, Wi ) exp(- 2r2 /wi)T, :
E, =E T, . (429
Ié”z(r)uexp(-4r2/wé)>«2>%;[1+R)+R]2xf—§+R§xi’—jg . (429

onde assumimos em (4.23) que o campo elétrico estatico induzido tem polarizacéo radial,
baseando-se no modelo de difusdo dos fotoel étrons discutido na secéo anterior.

Anaisando a expressdo em (4.24) para a intensidade do sinal da diferenca de
freqUéncia, vemos que é possivel obter diferentes perfis espaciais, dependendo das razdes,
R, e R, entre as componentes da suscetibilidade néo linear. Podemos, em particular, obter

um perfil espacia homogéneo em forma de anel (donut profile), quando R, e R assumem o
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conjunto de valores apresentados na Tabela 4.1. Por exemplo, para R = — 1, obtemos um

perfil em forma de anel, quando R, assume qualquer valor rea diferente de zero.

al — —_
R | gaae | -1 | -2 [ ¥
R. -1 +1 0 0

Tabela.4.1 — Valores para as razdes entre as componentes da suscetibilidade néo linear, que
resultam em um perfil espacial na forma de anel, para o processo da diferenca de frequéncia.

Apresentamos na Tabela 4.2 os valores calculados para as razOes entre as
suscetibilidades ndo lineares responsaveis pela DF, para aguns estados de Rydberg do
aomo de rubidio. Consideramos como estados intermediarios [n> nos calculos para os
estados 16D e 18S, os niveis mais proximos em energia: 17P, 18P e 19P. Enquanto que
para 0 estado 17P, consideramos os niveis 15D, 17S, 16D e 18S, como estados

intermediérios |n">.

16D 17P 18S
R, | +0,999 | +0,995 +¥
R. | —0,666 | —1,425 —¥

Tabela.4.2 — Razdes entre as suscetibilidades ndo lineares, responsaveis pela geracdo da
diferenca de freqliéncia em rubidio, para diferentes estados de Rydberg.

Na Fig. 4.7, vemos o perfil espacial da diferenca de freqiiéncia, quando o feixe UV
esta em ressonancia com o estado 16D. Na parte de cima, vemos uma superficie que
representa o padrdo espacial do sinal gerado, enquanto em baixo, mostramos as curvas de
nivels da superficie. Os eixos xy estdo normalizados pela cintura minima w, dos feixes de
excitagdo. A polarizagdo do sinal gerado pode ser determinada pela equagéo (4.12). O sinal
gerado sera elipticamente polarizado, sendo que a maior componente da polarizacdo estara

orientada paraelamente a0 eixo X, definido pelos vetores de polarizagdo dos campos

incidentes. Parax =0, ao longo do eixo y (j = 0°), a polarizacéo sera paralela ao versor Ty .
Enquanto que ao longo do eixo x, paray =0 (j = 90°), apolarizacio seraparalelaa T, . Por

definicdo, chamemos de Ix 0 maximo valor do perfil de intensidade ao longo do eixo X
(y = 0); enquanto Iy é o maximo valor da intensidade ao longo do eixo y (x = 0).

Observando os valores da Tabela 4.2 para o estado 16D, temos que Iy » 2 Iy, 0 que significa
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gue os lobos espaciais do sinal da DF formam-se a0 longo do eixo X, devido ao balanco
entre as componentes espaciais na equacdo (4.24), sendo que a componente paralela a

direcéo de polarizagcdo dos campos incidentes contribuiu com um maior peso.

0.2
0.15

x/ Wo

Fig.4.7 — Perfil espacial da diferenca de freqiiéncia em vapor de rubidio, para o estado de 16D,
quando os feixes de excitacdo sdo paralelos. Os eixos coordenados estdo normalizados pela
cintura minima dos lasers. Abaixo, vemos as curvas de nivel da superficie acima.
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Na Fig. 4.8, observamos a forma espacial do sina da diferenca de freqiéncia,

guando o feixe UV esta sintonizado na freqliéncia de ressonancia com o estado 17P do

rubidio. Neste caso, temos que |y » 3l . Deste fato, resulta a dire¢do de formagdo dos dois

lobos espaciais. O calculo do sina gerado resultou em uma polarizacdo eliptica, agora com

predominancia da componente paralela ao eixo y, conforme podemos verificar diretamente
daequacéo (4.12).

y/wo

-1.5 1 -0.I5 0 0.I5 1 l.l5
X/Wo
Fig.4.8 — Forma espacial do sinal da diferenca de freqiéncia em vapor de rubidio, para o

estado de Rydberg 17P, quando os dois lasers de excitacdo estdo polarizados paralelamente.
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A intensidade do sinal da diferenca de freqiiéncia mostrada na Fig. 4.9 corresponde
a Stuacdo em que o estado 18S estd ressonante com o feixe UV. Observamos uma

distribuic&o com dois lobos, ao lonao da direcéo de polarizacdo dos feixes de excitagéo.

0.1
0.08
0.06

0.04
0.02

-1.5 -1 -0.5 0 0.5 1 1.5

X/Wo

Fig.4.9 — Distribuicéo espacial da diferenca de freqtiéncia para o estado 18S, quando os lasers
incidentes tém polarizacdes paralelas entre si.

Para esta linha atdbmica, embora as razfes R, e R. tenham divergido em médulo,

observamos que R. cresce muito mais rapidamente do que R,, resultando no seguinte
balango entre as componentes espaciais. (1+R,+R)* >>R2. A maior componente da

polarizacéo do sinal gerado foi paralela ao eixo x.
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4.4.2 — Campos de excitacao ortogonais na diferenca de freqiiéncia

Analisamos o perfil espacial da diferenca de freqiiéncia, quando os dois campos
incidentes estdo polarizados linearmente e sdo ortogonais entre si, sendo que a polarizacdo

do feixe UV esta ao longo do exo y, enquanto para o feixe IR esta no eixo x:
E, (W) = B, (W, ) exp(- 2r 2/ w)T ,

EZ(VVIR):EZ(VVIR)@(p(- 2r2/vv§)TX )

x?

N u
1 S2(r) p exp(-4r?/w) x? . ﬁ . (4.25)

xy_
r?

X,
-~

Neste caso, a componente c'® da suscetibilidade ndo linear ndo contribui para o

sina da DF, pois o produto escalar entre os campos incidentes em (4.8) anula-se.

O perfil espacial da diferenca de fregiiéncia quando o estado 16D esta ressonante
pode ser visto na Fig. 4.10, o qual apresenta dois lobos ao longo do eixo x, na diregdo da
polarizacéo do feixe IR. A partir da Equacéo (4.15), podemos concluir que a polarizacéo do
sinal gerado serd eliptica, embora a maior componente da polarizacéo aponte na direcdo do
€iX0 Y, pois neste caso temos que R. = — 0,666 (Tabela 4.2). Este resultado é compativel

com o fato de que, para processos ndo lineares de terceira ordem em meos centro-

simétricos, o tensor suscetibilidade Cflif em (4.2) apresenta indices cartesianos aos pares,

como resultados das propriedades de simetria de inversdo do meio atdbmico. Uma vez que
0s dois campos incidentes estdo polarizados ortogonalmente entre si, a suscetibilidade néo
linear é dada neste caso por: ¢y = c{) + ci , jaque o indice relativo & polarizagéo do
campo estético assume as duas possiveis direcdes K = X, y), ocorrendo 0 mesmo com a
polarizacdo do sinal gerado (i = X, y). Em termos dos méaximos valores das distribuicdes
espaciais de intensidade, obtemos que Iy » 2ly. Esta razéo das componentes de intensidade
faz com que os lobos ao longo do eixo x se destaguem mais, em relacéo a direcéo ortogonal
de observagdo, em comparagdo com a Situagdo dos campos incidentes polarizados

paralelamente entre si.
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Fig.4.10 — Perfil espacial do sinal da diferenca de freqiiéncia em vapor de rubidio, para o estado
de Rydberg 16D, quando os dois lasers de excitagdo estédo polarizados perpendicularmente.
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NaFig. 4.11 mostramos a forma espacia da DF prevista para o estado 17P.

0.2 ~
-
0.15 ~_
0.1
1
0.05
o y/w,

1.5 [3

0.5

y/wg 0

-1.5 ) L L r r r
-1.5 -1 -0.5 0 0.5 1 15

X/
Fig.4.11 — Distribuicéo espacial da diferenca de frequéncia para o estado 17P, quando os lasers

incidentes tém polarizacdes perpendiculares entre si.

Neste caso, o perfil espacia gerado é semelhante ao observado quando os campos
incidentes tém polarizacbes paralelas, com os lobos espaciais formando-se na direcéo
perpendicular a polarizacdo do feixe IR, ao longo do eixo y, e novamente a polarizagdo do
sinal gerado esta predominantemente ao longo desta diregdo. A razdo entre 0S maximos

valores das componentes de intensidade € dada por Iy » 2.
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Mostramos na Fig. 4.12 o perfil espacial da DF para o estado 18S. A distribuicdo
bimodal formase a0 longo do eixo y, o contr&io do que ocorre na sSituacdo das
polarizacdes incidentes paralelas. O sinal da DF é gerado neste caso com polarizacdo

praticamente linear, ao longo do eixo x, conforme podemos verificar em (4.15), quando

R® —¥.

1.5 [

0.5

WA 0

AT

Fig.4.12 — Forma espacial do sinal da diferenca de freqliéncia em vapor de rubidio, para o
estado de Rydberg 18S, quando os dois feixes de laser de excitacdo sdo ortogonais.
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4.4.3 — Geragao de segundo harménico

Para compararmos as formas espaciais previstas para a geracdo da diferenca de
fregiiéncia e de segundo harménico, calculamos as distribui¢des de intensidade do sinal de
SH para os estados de Rydberg 16D, 17P e 18S do rubidio, usando as equactes (4.17) e
(4.18). Supomos que o feixe de excitacdo esteja linearmente polarizado no eixo X, com uma

forma espacial gaussiana e com cintura minima wp:

Ew) = E(w) exp(- 2r*/wZ) T, ,
PO = c,(2m)XE, E>W) f(1+R )cog T, +R snj T | |
loi (N K exp(-4r2/W§)>¢2>1i (1+Rc)2;(—§+Rc2?'—22g . (4.26)
|

onde neste caso, R, = ¢, /c,, ddarazdo entre as suscetibilidades néo lineares responsaveis
pela geracdo do sina de segundo harmanico.

Usando as equacdes (4.18) e (4.19), podemos obter a razdo entre as suscetibilidades
para diferentes estados de Rydberg do rubidio, considerando as contribui¢cdes dos varios
estados intermediarios. Os valores calculados da razdo R, para a geracdo de SH estdo

indicados na Tabela 4.3, para os trés estados de interesse. Os estados intermediarios
considerados nos célculos foram os mesmos usados para avaliar os valores da Tabela 4.2.

16D 17P 18S
R. | -0333 | 0,705 | +¥

Tabela.4.3 — RazBes entre as suscetibilidades ndo lineares, responsaveis pela geracdo de
segundo harm6nico em vapor de rubidio, para alguns estados de Rydberg.

Na Fig. 4.13, mostramos a distribuicdo de intensidade do segundo harmdnico
quando o estado 16D esta ressonante por dois fétons com o laser incidente. Novamente
vemos ha parte de cima o perfil espacial gerado, enquanto em baixo mostramos as curvas
de niveis desta superficie. Observamos a formagdo de dois lobos espaciais, na diregdo da
polarizacdo do laser de excitagdo. A polarizacdo do sinal é eliptica, com a maior
componente ao longo do eixo x, paralelo ao campo de excitagdo. A razdo entre os valores

maximos das intensidades nos eixos neste caso € Iy » 4 |y.
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-1.5 -1 -0.5 0 0.5 1 15
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Fig.4.13 — Forma espacial da geracdo de segundo harménico em vapor de rubidio, para o
estado 16D.

Uma estrutura espacial de duplo pico semelhante foi medida experimentalmente
para esta linha atbmica do rubidio na Ref [109], onde os autores mediram com a trandacdo
de uma peguena iris o padrédo de campo distante irradiado na geracéo de SH, através das
direcOes transversais ao eixo de propagacdo do laser de corante de excitagdo. A partir das
distribuicdes de intensidades medidas, Vianna e colaboradores obtiveram valores que

concordam com as previsoes dateoria: 80% para Iy, € 20% para ly .
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Na Fig. 4.14, vemos o perfil espacial do SH, para o estado de Rydberg 17P. Uma
distribuicdo bimodal pode ser observada, em semelhanca ao resultado da Fig. 4.8 para a
geracdo da DF. Os dois lobos espaciais formam-se ao longo do eixo y, ortogonal a direcéo
definida pela polarizagcdo do campo de excitacdo. A polarizacdo do sina € eliptica, com a

maior componente paralela aos |obos espaciais. Neste caso, temos que |y » 6 Ix.

y/wo

-1.I5 —Il -0.I5 (:) 0.I5 JI. 1.I5
X/Wo
Fig.4.14 — Formaespacial do segundo harménico em vapor de rubidio, parao estado 17P.
Na Ref. [109], os autores também mediram o perfil espacial do SH paraalinha 17P
do rubidio e obtiveram que 58% da poténcia da radiacéo emitida foi na diregéo |y, ortogonal
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a polarizacéo do feixe de excitagdo, enquanto que 42% foi na direcdo paraela Iy, resultando

em um perfil parecido com um anel, com dois picos nas diregdes de analise. Ndo ocorre

entdo uma concordancia completa da forma espacial observada experimentalmente com a
teoria, a qual somente prevé uma estrutura bimodal na direcdo do eixo y.

NaFig. 4.15, observamos a distribuic¢éo de intensidade do SH, quando o estado 18S

esta ressonante. O perfil espacia gerado € homogéneo, numa forma de anel (donut profile).

XWg

Fig.4.15 — Perfil espacial em forma de anel, para o segundo harménico, quando o estado 18S
esta ressonante. O sinal é gerado com iguais componentes de polarizacéo.
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Neste caso, a polarizacdo do sinal € radial, com iguais componentes de polarizacdo nas
direcBes paralela e ortogonal a direcdo da polarizacdo do laser incidente. Para a linha 18S
do rubidio, temos que R, ® + ¥, pois o fator de frequéncia f, diverge nas ressonancias de
dois fétons com todas as linhas atémicas n°Sy, do &omo acalino, na Equacdo (4.19). Em
geral, podemos obter uma forma em anel para o perfil espacial da geracdo de segundo

harménico (4.26), para trés valores da razéo entre as suscetibilidades: R =—1/2, +¥.

Apresentamos abaixo dois quadros comparativos dos perfis espaciais gerados na DF
e SH em rubidio, respectivamente nas Tabelas 4.4 e 4.5, para diferentes polarizaces dos
feixes incidentes. Em todos os perfis espaciais calculados, percebemos que as distribuicoes
de intensidade cancelam-se na origem dos espagos (x = y = 0), em decorréncia do fato de

gue o campo el étrico estético induzido € nulo na origem, e tem polarizacéo radial.

Linhas | Tow@ | T ® | Formaespacial | Ix/1,© Majrc))&(;?irggggf?(})e de
16D ] ] 2lobos// T, 1,781 i
® - 2lobos/I T, 2,255 ®
17P ; - 2lobos// T, 0,328 ®
® - 2lobos// T, 0,493 ®
18S ; ; 2lobos// T, ¥ ]
® - 2lobos// T, 0 ]

Tabela 4.4 — Resumo dos perfis espaciais gerados na DF em rubidio. (a) Vetor de polarizagéo
do feixe UV: - =T,, ® =T . (b) Vetor de polarizagdo do feixe IR (sempre T",). (c) Razéo
entre as componentes espaciais do sinal da DF, nos eixos transversais a direcdo de propagacédo
dos feixes. (d) Maior componente da polarizacéo eliptica gerada na DF.

Linh @ . ./ 1, ® || Maior componente de
inhas | T, Forma espacial x! 1y oolarizacio ©
16D - 2lobos// T, 4 _
17P ; 2lobos// T, 0,175 ®
18S - anel 1 Polarizac&o radial

Tabela 4.5 — Quadro comparativo dos perfis espaciais gerados no SH em rubidio. (a) Vetor de
polarizacdo do laser de excitacdo. (b) Raz&o entre as componentes espaciais do sinal de SH. (c)

Maior componente da polarizagio geradanoSH:- =T, ® = Ty .
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Podemos comparar as formas espaciais previstas para a geragdo da DF e do segundo
harmbnico, na situacdo em que os campos incidentes sdo polarizados paralelamente entre
si. Nas Figuras (4.7) e (4.13) para a linha 16D, ambos os processos resultam em um perfil
de intensidade com dois lobos espaciais apontando na diregdo de polarizacdo dos feixes de
excitacdo. As polarizagfes dos sinais gerados foram elipticas, com maiores componentes
paralelas as polarizacdes dos lasers incidentes. Para a linha 17P, os perfis espaciais foram
apresentados nas Figuras (4.8) e (4.14). Os sinais foram gerados com distribuicbes
bimodais, a0 longo da diregdo transversa |y, com polarizagOes elipticas, cujas maiores
componentes apontaram na dire¢do ortogonal a polarizacdo dos feixes incidentes.
Comparando o perfil espacial da DF e do SH para o estado 18S, nas Figuras (4.9) e
(4.15), respectivamente, vemos agora uma grande diferenca. Para o processo de segundo
harmanico, a distribuicéo de intensidade segue a forma de um anel, e em ambas as directes
do plano xy existem iguais componentes de polarizacdo para o sina gerado. Para 0 processo
da diferenca de freqiéncia por sua vez, embora as razes entre as componentes da
suscetibilidade de terceira ordem tenham divergido (Tabela 4.2), o perfil espacia gerado
ndo € mais homogéneo, sendo formado por dois lobos alinhados com as polarizacfes dos
feixes incidentes. Para este caso, 0 sina gerado praticamente apresenta uma Unica

componente de polarizagdo, na direcao paralela aos campos incidentes.

4.5 —Formas espaciais da diferenca de frequiéncia para a linha 6Pz,

E interessante analisarmos o perfil espacial do sinal gerado na diferenca de
freqliéncia quando o estado 6Pz, do rubidio encontra-se ressonante com os feixes de laser
incidente, ou sgja, quando a diferenca de energia 7 (Wyv — Wir) coincide a energia do nivel
6Ps, (pico central no espectro da Fig. 4.3). Nesta situagcdo os parametros definidos em
(4.13) séo dados por R, = 1.000 e R; = 0.887. Embora ndo possamos comparar os perfis
espaciais gerados agora com os calculados para a geracdo de segundo harmanico, pois neste
ultimo caso o pico 6Ps, esta ausente no espectro da Fig. 4.5, faremos uma andlise das
condigdes em que os campos UV e IR possuem polarizacOes paralelas e ortogonais entre Si.

Calculamos o perfil espacil da DF usando a equacéo (4.24), quando os campos de
excitagdo estdo polarizados paraelamente ao longo do eixo x. O resultado é mostrado na
Fig. 4.16.
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X/Wo

Fig.4.16 — Distribuicdo de intensidade para a geracdo da diferenga de frequéncia quando o
estado 6P,,, do rubidio encontra-se ressonante. Os lasers incidentes tém polarizagoes paralelas.

Os dois lobos espaciais formam-se neste caso na direcdo paralela aos campos de
excitagdo, sendo que a maior componente da polarizacéo do sinal gerado esta ao longo do

eixo X, de forma analoga ao resultado da Fig. 4.9 paraalinha 18S.
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Apresentamos na Fig. 4.17 a distribuicdo de intensidade do sina da DF, calculada
com a equacdo (4.25), quando os lasers estdo polarizados ortogonalmente entre si, estando

o feixe IR polarizado ao longo do eixo x, enquanto o laser UV tem polarizag&o no eixoy.

X/Wo

Fig.4.17 — Perfil espacial da geracdo da diferenca de freqiéncia quando o estado 6P,,, esta
ressonante, para os dois feixes de excitagdo polarizados ortogonalmente entre si.

Podemos observar uma distribuicdo aproximadamente homogénea em forma de
anel, com iguais componentes de polarizacdo ao longo dos eixos x ey. Isto se deve ao fato
de que na expresséo (4.25) temos aproximadamente iguais componentes nas duas direcoes
de observacao, poistemos que R, = 0.887 [J 1.



130

4.6 — Conclusdes

Analisamos neste capitulo 0 processo de geracdo da diferenca de freqliéncia em
vapor de rubidio, quando duas frequiéncias oOpticas incidem em um vapor alcalino aguecido,
onde estados de Rydberg com diferentes momentos angulares participam de um processo
de conversdo de frequéncia, proibido por dipolo elétrico, devido as regras de selecdo da
paridade atébmica.

Observamos experimentalmente o sinal da DF em vapor de rubidio, pela primeira
vez, em regimes de alta densidade atémica e envolvendo ressonancias com os estados de
Rydberg 17P, 16D e 18S, em um processo ndo linear do tipo mistura de ondas. Em
condicbes experimentais semelhantes aos experimentos da diferenca de frequéncia,
observamos a geracéo de segundo harmonico, em acordo com os trabalhos anteriores [100-
104, 109-111].

Através do calculo da suscetibilidade de terceira ordem, envolvendo um campo
elétrico estético, obtivemos uma expressdo para a intensidade do sina da diferenca de
freqiiéncia observado. Nas condighes experimentais em que este sinal foi detectado,
estimamos uma maxima amplitude do campo elétrico estatico em torno de 2 kV/cm, sendo
compativel com os valores da literatura para a geragdo de segundo harmdnico em vapores
atémicos.

Calculamos o perfil espacia gerado na diferenca de fregliéncia para diferentes
linhas atdmicas. A distribuicéo de intensidade do sinal da DF para o estado 16D do rubidio,
mostrou um pexrfil espacial bimodal, nas configuracdes em que as polarizagbes dos lasers
incidentes foram paralelas ou perpendiculares entre si. Observando o quadro comparativo
para a geracdo da DF (Tabela 4.4), os perfis espaciais calculados parecem indicar que os
dois lobos espaciais formaram-se ao longo do eixo definido pela polarizagdo do feixe IR,
enquanto que a polarizacdo do sina gerado teve maior componente na direcdo da
polarizagéo do feixe UV. Para o estado 17P, os dois picos devem localizar-se na diregédo
ortogonal a polarizacéo do feixe IR, enquanto que para o estado 18S, os calculos apontam
gue o padréo espacial bimodal deve seguir a direcdo de polarizagdo do feixe de excitagéo
no UV, embora aparentemente o sinal foi gerado com a maior componente da polarizacéo

paralelaao feixe IR.
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Comparando as formas espaciais da geracdo da diferenca de frequéncia e de
segundo harmdénico em rubidio, para os mesmos estados de Rydberg, observamos
resultados semelhantes para as linhas atdbmicas 16D e 17P, enquanto que para o estado 18S
os perfis espaciais esperados para os dois processos diferiram muito. Calculamos as
distribuicdes de intensidade da DF quando o estado 6P, do rubidio estava ressonante com
a diferenca de freqiéncia entre os lasers incidentes. Quando os feixes de excitacdo tinham
polarizacOes paralelas dois lobos espaciais se formaram ao longo desta direcdo, enquanto
gue um perfil espacial simétrico em forma de anel foi obtido, na condi¢cdo em que os lasers
incidentes estavam polarizados ortogonal mente entre si.

Os resultados da geracéo da diferenca de freqiiéncia, discutidos aqui para 0 &omo
de rubidio, devem ser gerais para outros atomos alcalinos, de forma semelhante ao que
acontece com a geracdo de segundo harmdnico, a qual foi observada praticamente em todos
os vapores de metais alcalinos: H [101], Li [103], Na[100], K [110], Rb [108,109], além de
outros vapores atdbmicos.

Como perspectivas futuras para este trabalho, seriam necessarias medidas sobre a
forma espacial do sinal da diferenca de fregquiéncia, que confirmassem as previsdes tedricas
e a validade do modelo do campo estético induzido, como 0 mecanismo dominante para o
processo. Além do mais, a estimativa da amplitude do campo estético induzido poderia ser
testada com medidas de ionizacdo em vapor de rubidio, utilizando um forno apropriado
para medidas de correntes de ionizacdo. Medindo-se a densidade dos ions ou fotoel étrons
gerados em uma heatpipe, por exemplo, poderiamos determinar o moédulo do campo
elétrico estatico induzido, através da relacédo (4.22). Essas medidas experimentais dariam
novas informagdes ao modelo tedrico, e permitiriam entender melhor a origem da formagdo

dos perfis espaciais, previstos teoricamente neste capitulo para a diferenca de freqliéncia.
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CAPITULO 5 - CONCLUSOES FINAIS

Estudamos efeitos Opticos ndo lineares em vapores atbmicos, envolvendo niveis de
Rydberg de &omos alcalinos. Analisamos processos ndo lineares como: mistura de quatro
ondas (MQO), absorcdo de dois fétons, geracdo de soma (SF) e diferenca de fregiiéncia
(DF) em vapor de rubidio, tanto no aspecto experimental quanto tedrico, explorando a
influéncia dos vetores de polarizacdo dos lasers incidentes, nos efeitos ndo lineares
observados.

Mostramos que € possivel exercer um controle coerente em um processo de MQO
no rubidio, através da espectroscopia de polarizacdo, na qual o sinal ndo linear evidenciou
franjas de interferéncia sobre os caminhos quéanticos, envolvendo estados de Rydberg
ressonantes por dois fotons. Observamos efeitos de interferéncia quantica sobre as linhas
atbmicas 15D, 17S, 16D e 18S, e nas linhas 6Py» e 6Pz, do rubidio. Medimos maximos
graus de polarizacdo, P. = + 100%, através do sina gerado de MQO para os estados
alcalinos 15D e 16D. Franjas de interferéncia também foram detectadas, olhando-se para a
intensidade relativa do estado 6Ps» do rubidio, o qual € afetado pela contribuic¢éo conjunta
das amplitudes de probabilidade envolvendo um par de estados de Rydberg préximos em
energia. Mostramos que 0 controle da fase entre as amplitudes de probabilidades que
interferem no processo ndo linear pode se dar através da relagdo entre os vetores de
polarizagdo dos campos incidentes e para frequéncias fixas dos lasers. Os resultados
experimentais foram explicados usando-se calculos semiclassicos da matriz densidade para
um sistema de quatro niveis de energia, onde obtivemos a polarizacgo ndo linear induzida
pelos lasers e a dependéncia do sinal de MQO com os vetores de polarizacdo dos campos
incidentes.

Analisando as distribuic¢des de equilibrio da populagdo de um &omo, na presenca de
dois feixes de laser, mostramos que € possivel cancelar ou reforgcar a populagédo atbmica de
um estado excitado para um sistema de quatro nivels, se os vetores de polarizacdo dos
lasers incidentes sdo paralelos ou ortogonais entre si, respectivamente. Nossos célculos
perturbativos para um sistema atbmico aberto estdo de acordo com observacoes
experimentais da literatura, quanto a visibilidade do padréo de interferéncia gerado, para

processos de absorcao de dois fétons em &omos alcalinos. Estabelecemos uma analogia do
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efeito de interferéncia previsto no modelo tedrico, com o experimento da dupla fenda de
Young. Dessa comparacdo, estimamos intervalos de validade para alguns parametros do
sistema atémico, como as taxas de relaxagéo e separacOes de energia entre os estados de
Rydberg. Quando consideramos que o aomo de quatro niveis era fechado, incluimos o
acoplamento entre os estados de Rydberg com os modos do vécuo nas equagdes da matriz
densidade. Obtivemos que a distribuicdo de populagdo de um dos estados do sistema é
afetada pela taxa total de decaimento radiativo dos niveis de Rydberg, obedecendo a regra
de Ouro de Fermi para processos ndo lineares de quarta ordem.

Calculamos a evolucdo temporal das distribuicbes de populagdo de um sistema
atbmico com trés niveis de energia acoplados a um feixe forte de excitacdo, na
configuracdo V, em uma situacdo especifica em gque as dessintonias e 0s acoplamentos por
dois fotons estdo vinculados. Mostramos a existéncia de oscilagtes de Rabi de dois fétons
calculando a dinamica das populacBes. Vimos que as populacdes do sistema atémico
podem oscilar em combinagbes de freguéncias envolvendo a frequéncia de Rabi
generalizada para as transi¢oes de dois fétons e as dessintonias do laser de excitacéo.

Medimos pela primeira vez a geragcdo de diferenca de frequiéncia (DF) em vapor de
rubidio, quando estados de Rydberg muito proximos participam de um processo ndo linear
de conversdo de frequéncia, proibido por dipolo eétrico em meio centro-simétrico. Um
provavel mecanismo de quebra de simetria dos estados atémicos envolvidos na DF é o
aparecimento de um campo €eétrico estético induzido no vapor, em decorréncia da
ionizagdo multifotonica e separacéo de cargas, geradas pelas altas intensidades dos lasers
pulsados usados nos experimentos. Observamos a geracéo de segundo harmdnico em vapor
de rubidio, em condi¢Bes experimentais semelhantes as utilizadas nos experimentos da
diferenca de frequiéncia. Desenvolvemos célculos analiticos para determinar a distribuicéo
de intensidade gerada no processo da diferenca de freqiéncia e previmos o perfil espacial
do sinal ndo linear gerado, para diferentes configuracdes de polarizagdes e frequiéncias dos
lasers incidentes na amostra. Diferentes distribui¢des de intensidades foram obtidas, quando
alguns estados de Rydberg do &omo de rubidio estdo ressonantes com um dos lasers
incidentes. Fizemos comparacOes entre os perfis espaciais calculados para a geracéo da
diferenca de fregiiéncia e do segundo harménico.

Como perspectivas futuras de continuidade dos trabalhos desta tese, alguns
experimentos no sistema fisico estudado podem ser realizados para 0 processo ndo linear de

geracdo da diferenca de freqiiéncia, sendo que as medidas poder&o validar o modelo fisico
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adotado do campo elétrico estético, adém de confirmar as formas espaciais previstas em
funcéo das freqléncias e dos vetores de polarizacdo dos lasers incidentes. Medidas de
corrente de ionizagdo usando fornos apropriados, do tipo hesat-pipe, poderdo fornecer um
valor para a amplitude do campo elétrico dc induzido por fotoionizag&o, para comparacao

com o valor estimado teoricamente.
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APENDICES

APENDICE A — Elementos de matriz radiais de dipolo elétrico, en unidades atémicas

Nas tabelas abaixo, apresentamos alguns elementos de matriz radiais R; de dipolo
elétrico para o atomo de rubidio, em unidades de raio de Bohr (ap). Esses dipolos foram
calculados numericamente, utilizando um programa computacional que leva em conta os
defeitos quanticos apropriados dos estados atémicos considerados, corrigindo os valores de
energia dos estados atémicos e as fun¢bes de ondas radiais desses estados, através de um
método que diagonaliza a matriz de energia [54]. Para esses cdlculos, consideramos 0s
defeitos quénticos para os estados atbmicos com maior momento angular: én” Ds;p>,

an’ Pap>.

Elementos de dipolosradiais, <nqr|n'P> para o rubidio

S5P

6P

17P

18P

19P

5,780

-0,372

0,008

-0,007

0,006

15S

-0,110

0,233

8,918

-5,118

3,431

16S

0,096

-0,202

-25,241

10,415

-5,969

17S

-0,085

0,178

229,445

-29,180

12,026

18S

0,077

-0,158

225,236

262,666

-33,399

19S

-0,069

0,142

-33,692

257,729

298,121

Elementos de dipolos radiais, <n' P|rjn"D) para o rubidio

oD

14D

15D

16D

1/D

18D

SP

1,872

-0,221

0,196

-0,175

0,158

-0,143

6P

16,611

0,333

-0,294

0,262

-0,235

0,213

17P

0,183

-28,999

141,594

290,764

0,958

-3,270

18P

-0,163

14,235

-33,784

163,823

331,837

0,519

19P

0,147

-8,898

16,527

-38,927

187,660

375,582

Conforme podemos notar acima, os valores dos elementos de dipolo entre estados
de Rydberg do rubidio sdo extremamente elevados, umavez que o overlap entre as funcbes
de onda desses estados é muito grande. Esse resultado é geral para outros atomos [73].
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APENDICE B — Célculo da taxa total de decaimento dos estados excitados de um
sistema de quatro niveis

Apresentamos neste apéndice os calculos da taxa total de decaimento do par de
niveis excitados de um sistema de quatro niveis fechado, discutido na secdo 3.2.2 do
capitulo 3. As solucles estacionarias das equacOes Opticas de Bloch (3.4), para as
populacdes e coeréncias de um sistema de quatro niveis fechado, envolvendo somente o
primeiro campo, sdo dadas por:

q)r(40) er(‘lo)_l_qjxr(‘lo) +th>(r(4O)+r(4O)

Gr{i? =- °d r {39 +r<4°>)+[i (rf,z'o’\/ad)+c.c]

a

Gri#9=- Cd ri®+r fj‘;'o))+[ i (r éjo)vac)+ c.c]
1
r (53’0) (gC _ |a) gvad réezl 9 . IVacr ;z 9. ;d ><r o + r (4 o )U ' (Bl)

O célculo andlitico de r (** érelevante, pois esta relacionado com a Regra de Ouro de

Fermi, para processos de ordem superior. Para tanto, precisamos encontrar a parte imaginaria
das coeréncias de dois fétons:

G, =2 >{ Vv, >4m(r 2 )+Vad >4m(r ad‘”’) J . (B.2)

Essas coeréncias formam um sistema de equacfes acopladas, através do termo de

Vacuo:
r (20 = 1 é ( ©0 _ (0,0))_ he xr 20U
D Xé aa cc 2 ad ] !
(gac +i ) e u
(2,00 — é 0,00 _ ¢ (0,0 h d (2,0) l:l
r ad ( N D xg ( r dd )- = Xr ac EI ) (BS)
gad I )
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Resolvendo o sistema de equagtes acima, temos:

r (2,0) — il_vac >(gad +iD1) B Vad >(hcd /Z)J
* (gac +i Dl) >(gad + IDl) - (hcd /2)2

¢ 20 = _1Vag G +1D)) - V. X0y, /2)]
® (G +ID)Xg, *+iD)- (., /2)° ’

(B.4)

onde assumimos que, em ordem zero no primeiro campo, somente existe populagdo no
estado fundamenta: r (*” = d_. Essas coeréncias Opticas de dois fétons tendem para as
expressdes (2.26), no limite em que o acoplamento com o vacuo se anula: heqg ® 0.

No limite de grandes dessintonias de dois fétons, |D|, |B| >> ge G, hea,

encontramos que:

“*0 _ 2 yé%/a >gac + ad >gad +hcd >\/acvad =

11

r .
T oGg0o b b

(B.5)

Considerando que os dipolos atdmicos, M, (j = ¢, d), estejam ainhados, ou sgjam

paralelos entre si na equacdo (3.5) do capitulo 3, temos que:

p:|;_rr:;°o”m|—+l® h, =G G . (BS)

31

e na hipétese em que: 2g, =G =w;, >irrr}b|2 /(3pe,ic®) [116], temos que a expressio (B.5)

pode ser reescrita como:

Gg e bb(4,0) — glai >Gc + Vazd >Gd G (31 ac ad

2
— Vac X'TJO +Vad anb| (B?)
¢ DO D, D, XD,

alDl D, |

Na Ref. [60] Agarwal usou a Regra de Ouro de Fermi para um processo de 42 ordem

[86] para calcular a taxa total de transicdo, partindo de um estado fundamenta va>,



138
passando por um par de estados va;> e ¥a,> intermedidrios por transicdo de dois fétons e
chegando em um nivel excitado ¥b>, com grandes dessintonias com os estados
intermediérios. O Hamiltoniano do sistema de quatro niveis analisado é escrito da seguinte

forma:

I
I
T,

+H, , (B.8)

onde o Hamiltoniano efetivo que descreve a excitagdo por dois fétons é definido como:

H, = & 7G;e™"|a, }c|+cc : (B.9)

j=12

enquanto G; sdo os elementos de matriz da transicéo por dois fotons, entre os estados va> e
vg;>. O acoplamento do nivel ¥b> com o par de niveis excitados ¥g> € descrito pelo

Hamiltoniano da emisséo espontanea:

H, = 8 19,48, Xb| + cc , (B.10)
k.s,j

onde g, ° (2pck/ Lsh)”2<aj |d|b)",, sBo as constantes de acoplamento com o vécuo,
proporcionais aos dipolos de transicdo, enquanto L* é o volume de integragdo do sistema. O
operador de aniquilacdo para um féton no modo ks, ecom polarizagdo T , € dado por 4. .

A probabilidade, por unidade de tempo, de fazer uma transicdo por trés fétons, do

estado fundamental ¥a> para o0 nivel excitado ¥b>, é dada pela taxatotal de transicéo:

2 2

2p o o hzg;SJGJ o G hy
= d(aw,. - 2aw+ vy ' : B.11
Ra =7 ajd e (v, )1 a D,.} (B.11)

onde o primeiro somatério acima estende-se sobre os modos ks dos fétons emitidos com

frequéncias ws. Comparando as expressdes (B.7) e (B.11), vemos que a populacéo atbmica

(4,0)

r.,, € proporciona a taxa total de emissdo dos estados mais excitados do sistema de

guatro niveis, e coincide com a Regra de Ouro de Fermi, para processo de 42 ordem.
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APENDICE C — Algebra vetorial entre as polarizagdes dos campos incidentes, para o
processo de Diferenca de Frequiéncia em vapor atémico

A dependéncia espacial do sinad gerado na diferenca de freqliéncia pode ser obtida
através da funcdo F(K») na Eq. (4.7) do capitulo 4, aqual contém o produto vetorial entre as
polarizagdes dos campos presentes e depende dos estados atdmicos intermedidrios
envolvidos, através do momento angular K, desses estados. Para avaliar os produtos em
(4.7), usamos algumas propriedades gerais dos produtos tensoriais [117].

Uma das propriedades Uteis dos produtos tensoricis € a possibilidade de
comutatividade entre os vetores. Essa relacéo estabelece que o produto tensorial de ordem

(K2) entre dois vetores pode ser comutativo, ou anticomutativo, a depender de um fator de
fase:

., T,)=¢yer, r) . (C1)

Outras propriedades importantes dos produtos tensoriais de ordem (K):

VI = [Tq“)U o ];K) , entre dois operadores vetoriais TV e U® | s3o as seguintes:

VO(O) -_ %T(l) oU(l)

o @& 1 16
VO = Jg _1\Q IFOY® ’
Q %'( ]) gq ql _ Qz q q
o a1 106
V@ =453 (-)° FOu® (C2)
¢ Av V&g q -qQg ¢

Desde que na expressao (4.6) temos. Kz = 0ou K, = 2, para estados intermediarios
S e D, respectivamente, segue que os produtos tensoriais entre os vetores dos campos em

(4.7) sdo comutativos. Com essa propriedade, podemos agrupar em trés grupos os 24
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termos dessa expressdo, onde somente trés diferentes produtos tensoriais precisam ser

calculados. Esses produtos tensoriais sdo 0s seguintes:

gﬁr;’ruv)ﬂw r )(l) TIRO(O): CO™ a@ )(K2)>(rs )(KZ)

% (2K, +1) 4

* (K2)- @, O(O)_ (- 1) : (K2) . (K2)
T L g = E A T A T

gﬁr; ’ T\lR)(KZ) T )(1) Tuv O(O) ST a (r )(KZ) )(rs )(KZ)

2 (2K +1) o
: (C3)

onde o indice que aparece nos somatorios varia no intervalo: Q=K,,K, - 1,...,- K,.

Quando o estado excitado intermediario |n"> na EQ. (4.6) é um estado |n"S> (K>=0)
do domo alcalino, somente existe uma componente Q=0) nos somatérios em (C.3) e
podemos facilmente obter, utilizando as relages de (C.2), que:

gé(r;,,ruv)m),r )(1) T\|Ro (r T\uv)(ou(rs IR (0) 1>{(r UV)’(rsorlR)]
(R O - O A G NGRS (I )

(R R S P KR RS TGRSR S X

(C.4)

Quando o estado excitado intermedi&rio |n"> em (4.6) é por sua vez um estado

[n"D>, com K3 = 2, existirdo cinco componentes (Q=2,1,0,-1,-2) nos somatérios em (C.3),
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e agora podemos escrever, apds algumas operaces algébricas usando as identidades

vetoriais (C.2) com os simbolos 3-j de Wigner, que:

(O)ZLé(‘*'A )(2))(?\
Q

340

A T )2 T
Q
+3>{F;oTs

é. GAB, TAs)g) >(TAUV ’
Q
£ 34 of

)g):W 2>(r OTUV))(T °r|R)
))(ruv °© IR +3)<r0 °© IR)>(TUV Ors)]

r (2) L >{3>¢ oruv)>(r °r|R)

IR)><rS OT\UV - 2)(‘0 OT\S)X(ruv ° IR)]

(2):_ 2’(? °r|R)><r OI’\Uv)
S)>(rIR UV +3>(“ OT\uv)>(r|R ol )]

(C.5)

Apbs muitas manipulacdes al gébricas, chegamos ao resultado expresso na Eq. (4.8),

o qual indica que as permutacdes dos indices do tensor suscetibilidade néo linear resultam

simplesmente em trocar aos pares 0s produtos escalares entre 0s vetores de polarizacéo dos

campos presentes no sistema atdmico. 1sso leva a possibilidade de formacéo de diferentes

padrdes espaciais para 0 sinal ndo linear gerado, conforme foi discutido nas Ultimas segoes

do capitulo 4.
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